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(54) Polypropylene resin and procedure for its manufacture 

(57) A polypropylene resin is made available that has the following physical properties: (1) a 
flowability (MFR) of 0.1-1000 g/10 min, measured at 230°C under a load of 2.16 kg; (2) a xylene 
solubility (CXS) at 23°C of 0.5-5.0 wt.-%; (3) an endothermic main peak temperature (Tmp) of 
153-163°C, as determined on a melting curve measured with a differential scanning calorimeter 
(DSC); (4) an eluted amount at a temperature below 80°C of 0.01-3.0 wt-%, measured with a 
cross-fractionation chromatoaraph (CFC); and (5) an isotactic Pentad fraction (mmmm) of 92.0- 
98.0 wt.-%, measured using C-NMR. 

A procedure for the manufacture of the polypropylene resin mentioned above is also made 
available that comprises the step of polymerizing propylene in the presence of a catalyst, which 
comprises the combination of the following components (A), (B) and (C): 

Component (A): a solid catalyst, manufactured by reacting a component (A1), which is a solid that 
contains titanium, magnesium and a halogen as essential components, with a component (A2), 
which is a silicon compound represented by the general formula R 1 R 2 3_mSi(OR 3 ) m n n which R* is a 
branched aliphatic hydrocarbon group, or a cyclic aliphatic hydrocarbon group; R a hydrocarbon 
group that.... 
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DE 197 27 065 Al 
Description 

The present invention concerns a propylene resin in general terms. The 
invention concerns in particular a propylene resin of low crystallinity that has 
specific physical properties and is outstanding in terms of transparency, flexibility 
and impact resistance. 

To date crystalline polypropylene has been industrially produced and in 
view of its characteristics - such as high crystallinity and high stereo-regularity - 
has been used in different areas, for instance motor vehicles and electrical 
household goods. In contrast, amorphous polyethylenes, i.e. atactic 
polypropylenes, are normally discarded as secondary products for which there is 
no use. However, in recent years such amorphous polypropylenes have been 
used in some areas, for instance in adhesives. In addition, in comparison with 
highly crystalline polypropylenes, polypropylenes of low crystallinity - which are 
intermediate products between the crystalline polypropylenes above and the 
amorphous polypropylenes - are for instance polypropylenes of low endothermal 
main peak temperature (Tmp) and low isotactic Pentad fractions (mmmm) that 
exhibit outstanding flexibility, transparence and impact resistance. In view of 
these characteristics, such polypropylenes of low crystallinity find uses that differ 
from those of highly crystalline polypropylenes. That is to say, such 
polypropylenes of low crystallinity are used in the manufacture of films, sheets, 
etc. and are used in injection molding, extrusion, etc. Traditional polypropylene 
resins of low crystallinity contain a mixture of an amorphous polypropylene resin 
or a polypropylene resin of very low crystallinity and a relatively highly crystalline 
polypropylene resin. When such resins are molded into films, the amorphous 
polypropylene readily tends to bleed out of the film, making its surface sticky. In 
addition, the highly crystalline polypropylene component can lead to molded 
articles of insufficient flexibility and transparency. It was thus difficult to obtain a 
polypropylene resin of low crystallinity that has a sufficiently high level of 
flexibility and transparency and leads to non-tacky molded articles. 

It was hence one task of the present invention to eliminate the problems 
mentioned above and to make available a polypropylene resin of low crystallinity 
with increased flexibility, transparency and impact resistance and one that can 
produce non-tacky molded articles. 

The inventors of the present invention found that the task mentioned could 
be accomplished by a polypropylene resin that exhibits a combination of special 
physical properties 

Thus the present invention makes available a polypropylene resin that has 
the following physical properties: 

(1) a flexibility (MFR) of 0.1-1000 g/10 min, measured at 230°C under a 
load of 2.16 kg; 
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(2) a xylene solubility at 23°C (CXS) of 0.5-5.0 wt.-%; 

(3) an endothermal main peak temperature (Tmp) of 153-163X, as 
determined on a melting curve measured with a differential scanning 
calorimeter (DSC); 

(4) an eluted amount at a temperature < 80°C of 0.01-3.0 wt.-%, 
measured with a cross-fractionation chromatograph (CFC); and 

(5) an isotactic Pentad fraction (mmmm) of 92.0-98.0 wt.-% measured 
using 13 C-NMR. 

The present invention also makes available a procedure for the manufacture 
of polypropylene resin mentioned above that comprises the step of 
polymerization of propylene in the presence of a catalyst that contains the 
combination of the following components (A), (B) and (C): 

Component (A): a solid catalyst obtained by the interaction of a component 
(A1), which is a solid that contains titanium, magnesium and a halogen as 
essential constituents, with a component (A2), which is a silicon compound 
represented by the general formula R 1 R 2 3-mSi(OR 3 ) m (in which R 1 is a branched 
aliphatic hydrocarbon group, or a cyclic aliphatic hydrocarbon group; R 2 a 
hydrocarbon group that is the same as or different from R 1 , or a hydrocarbon 
group that contains a hetero-atom; R 3 is a hydrocarbon group with 2 or more C 
atoms, and 1 < m £ 3); 

Component (B): is an organo-aluminum compound; 

Component (C): a silicon compound represented by the general formula 
RVnSi(OR 5 ) n (in which R 4 is a hydrocarbon group, R 5 is a hydrocarbon group 
with 2 or more C atoms and 1 < n £ 4). 



Detailed description of the invention 

Polypropylene resin 

The polypropylene of the present invention is characterized by the 
following physical properties: 

The flowability MFR is in the range of 0.1-1000 g/10 min, preferably of 0.1- 
100 g/10 min, even more preferred of 0.5-50 g/10 min. 

If the MFR falls below this range, the formability of the polypropylene resin 
to a sheet or similar is bad; when the flowability MFR exceeds the range above, 
the strength of a product - such as a sheet - deteriorates. 
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The xylene solubility (CXS) at 23°C lies in the range of 0.5-5 wt.-%, 
preferably of 1 .0-4.0 wt.-%. When it exceeds 5 wt.-% the sheet obtained tends to 
be tacky and if it is of < 0.5 wt.-%, the formability to a sheet is bad. 

The endothermal main peak temperature (Tmp) on a melting curve 
obtained by means of a differential scanning calorimeter (DSC) lies in the range 
of 153-163°C. If the peak temperature is > 163°C, the crystallinity is too high to 
obtain the desired polypropylene of low crystallinity and if the peak temperature 
is < 153°C, the xylene solubility (CXS) becomes too high. The endothermal main 
peak temperature preferably lies in the range of 1 57-161 °C. 

The cross-fractionation chromatograph (CFC) can be used to verify the 
crystallinity distribution of a polymer. Using o-dichloro-benzene as solvent, the 
amount eluted at a temperature < 80°C is in the range of 0.1-3.0 wt.-%, 
preferably of 0.1-2.5 wt.-%. 

The eluate at a temperature < 80°C corresponds to so-called amorphous 
atactic polypropylene. If the amount eluted is too large, the sheet formed will be 
tacky. 

The isotactic Pentad fraction (mmmm) measured using 13 C-NMR lies in 
the range of 92.0-98.0%, preferably of 92.5-97.0%, even more preferred, of 93.0- 
96.5%. 

When the fraction is too high, the crystallinity is too high to obtain the 
desired polypropylene resin of low crystallinity; when the fraction is too low, it is 
again not possible to obtain the desired polypropylene resin of low crystallinity, 
and this because of the presence of atactic polypropylene. The polypropylene 
resin of low crystallinity according to the present invention is thus characterized 
by the low eluted amount at a temperature < 80°C in CFC, even though it is of 
lower crystallinity than traditionally known propylene resins. 



Manufacture 

There is no particular limitation in the procedure for the manufacture of the 
polypropylene resin of low crystallinity in accordance with the present invention. 
However, it is preferably manufactured by the procedure described below. 

Thus the polypropylene resin of low crystallinity according to the invention 
is preferably manufactured by polymerization of propylene using a catalyst that 
contains a combination of the following components (A), (B) and (C). If desired, 
the catalyst may also contain another component, i.e. a fourth component, in 
addition to the components (A), (B) and (C). 
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Component (A): a solid catalyst obtained by the interaction of a 
component (A1), which is a solid that contains titanium, magnesium and a 
halogen as essential constituents, with a component (A2), which is a silicon 
compound represented by the general formula 

R 1 R 3 . m Si(OR 3 ) m (in which R 1 is a branched aliphatic hydrocarbon group, or a 
cyclic aliphatic hydrocarbon group; R 2 a hydrocarbon group that is the same as 
or different from R 1 , or a hydrocarbon group that contains a hetero-atom; R 3 is a 
hydrocarbon group with 2 or more C atoms, and 1 < m < 3); 
Component (B): an organo-aluminum compound; 

Component (C): a silicon compound represented by the general formula 
R 4 4-nSi(OR 5 ) n (in which R 4 is a hydrocarbon group, R 5 is a hydrocarbon group 
with 2 or more C atoms and 1 < m < 4). 

(1) Solid catalyst component 

The component (A) of the catalyst of the present invention is a product 
obtained by reaction of a specific solid component (component (A1)) with a 
specific silicon compound (component (A2)). If desired, the component (A) of the 
present invention may contain also other constituents, in addition to the three 
essential components above. 

Component (A1) 

The sold component of the present invention is a solid component for the 
stereo-specific polymerization of propylene which has titanium, magnesium and 
halogen as essential constituents. If desired, the solid component may also 
contain other elements, besides the three essential elements. The elements 
contained in the solid component may be present in the form of a compound. The 
elements may furthermore be bonded to each other. 

Solid components that contain titanium, magnesium and halogen are per 
se known, for instance from Japanese patent disclosures No. 53-45688, 54- 
3894, 54-31092, 54-39483, 54-94591, 54-118484, 54-131589, 55-75411, 55- 
90510, 55-90511, 55-127405, 55-147507, 55-155003, 56-18609, 56-70005, 56- 
72001, 56-86905, 56-90807, 56-155206, 57-3803, 57-34103, 57-92007, 57- 
121003, 58-5309, 58-5310, 58-5311, 58-8706, 58-27732, 58-32604, 58-32605, 
58-67703, 58-117206, 58-127708, 58-183708, 58-183709, 59-149905, 59- 
149906 and 63-108008. Any of these known solid components can be used in 
the present invention. 

Magnesium compounds that can serve as magnesium source can include 
the following: magnesium dihalide, dialkoxy-magnesium, alkoxy-magnesium 
halide, magnesium-oxyhalide, dialkyl-magnesium, magnesium oxide, magnesium 
hydroxide, carboxylic acid salts of magnesium, etc. The magnesium compounds 
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are preferably those prepared with Mg(OR 6 ) 2 - p X p (in which R 6 is a hydrocarbon 
group with a carbon number preferably of 1-10; X is a halogen, and 0 < p < 2), for 
instance magnesium dihalide and dialkoxy-rnagnesium. 

Titanium compound that can serve as titanium source can be those 
represented by the general formula Ti(OR 7 ) 4 _ q X q , where R 7 is a hydrocarbon 
group with a carbon number of preferably 1-10; X is a halogen and 0 < q < 4). 
The titanium compounds can especially include the following: TiCI 4j TiBr 4 , 
Ti(OC 2 H 5 )CI 3 , Ti(OC 2 H 5 ) 2 CI 2 , Ti(OC 2 H 5 ) 3 CI, Ti(0-i-C 3 H 7 )CI 3 , Ti(0-n-C 4 H 9 )CI 3 ,' 
Ti(0-n-C 4 H 9 ) 2 CI 2 , Ti(0-C 2 H 5 )Br 3 , Ti(OC 2 H 5 )(0-n-C 4 H 9 ) 2 CI, Ti(0-n-C 4 H 9 ) 3 CI, 
Ti(OC 6 H 5 )CI 3j Ti(0-i-C 4 H 9 ) 2 CI 2 , Ti(0-n-C 5 Hn)CI 3 , Ti(0-n-C 6 H 13 )CI 3 , Ti(OC 2 H 5 ) 4 , 
Ti(0-n-C 3 H 7 ) 4 , Ti(0-n-C 4 H 9 ) 4 , Ti(0-i-C 4 H 9 ) 4 , Ti(0-n-C 6 Hi 3 ) 4 , Ti(0-n-C 6 H 17 ) 4 and 
Ti(OCH 2 CH(C 2 H 5 )C 4 H 9 ) 4 . 

In addition, a molecular compound obtained by reacting TiX' 4 (in which X 1 is 
halogen) with an electron donor as described subsequently can be used as 
titanium source. Such molecular compounds can especially comprise the 
following: TiCI 4 -CH 3 COC 2 H 5j TiCI 4 -CH 3 C0 2 C 2 H 5 , TiCI 4 -C 6 H 5 N0 2 , TiCI4-CH 3 COCI, 
TiCI4-C 6 H 5 COCI, TiCI4-C 6 H 5 C0 2 C 2 H 5 , TiCI 4 -CICOC 2 H 5l TiCI 4 .C 4 H 9 0, etc. 

In addition, titanium compounds such as TiCI 3 (that can be obtained by 
reduction of TiCI 4 with hydrogen, with aluminum metal, or with an organo-metallic 
compound), TiBr 3 , Ti(OC 2 H 5 )CI 2 , TiCI 2 , dicyclopentadienyl-titanium dichloride, 
and cyclopentadienyl-titanium trichloride. Of these titanium compounds TiCI 4 , 
Ti(0-n-C 4 H 9 ) 4 and Ti(OC 2 H 5 )CI 3 are preferred. 

In general halogen from the above halogen compounds of magnesium 
and/or titanium is supplied. Alternatively it can be supplied from other halogen 
sources, for instance from well-known halogenation reagents that include 
halogen compounds of aluminum, for instance AICI 3 , halogen compounds of 
silicon, for instance SiCI 4 , halogen compounds of phosphorus, such as PCI 3 and 
PCI 5 , halogen compounds of tungsten, for instance WCI 6 , and halogen 
compounds of molybdenum, for instance, MoCI 5 . The halogen contained in the 
catalyst component can be chosen from the groups composed of F, CI, Br, I or 
mixtures of these. Chlorine is especially preferred. 

The solid component for use in the present invention may contain other 
constituents, in addition to the essential components, for instance aluminum 
components, such as AI(OC 2 H 5 ) 3 , AI(0-i-C 3 H 7 ) 3 and AI(OCH 3 ) 2 CI, and boron 
compounds, such as B(OCH 3 ) 3 , B(OC 2 H 5 )3 and B(OC 6 H 5 ) 3 . These components 
may remain in the solid component as aluminum and boron components. 

In addition, during the manufacture of the solid component an electron 
donor may be used as internal donor. The electron donors (internal donors) that 
can be used in the manufacture of the solid component can include the following: 
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oxygen-containing electron donors, for instance alcohols, phenols, ketones, 
aldehydes, carboxylic acids, esters of organic or inorganic acids, ethers, acid 
amides and acid anhydrides; and nitrogen-containing electron donors, for 
instance ammonia, amines, nitriles and isocyanates. 

The electron donors may especially include: (a) alcohols with 1-18 C 
atoms, for instance methanol, ethanol, propanol, butanol, pentanol, hexanol, 
octanol, dodecanol, octadecyl alcohol, benzyl alcohol, phenyl-ethyl alcohol and 
isopropyl-benzyl alcohol; (b) phenols with 6-25 C atoms that may contain alkyl 
groups, for instance phenol, cresol, xylenol, ethyl-phenol, propyl-phenol, 
isopropyl-phenol, nonyl-phenol and naphthol groups; (c) ketones with 3-15 C 
atoms, for instance acetone, methyl-ethyl ketone, methyl-isobutyl ketone, aceto- 
ketone and benzophenone; (d) aldehaydes with 2-15 C atoms, for instance 
acetaldehyde, propionaldehyde, octylaldehyde, benzaldehyde, tolualdehyde and 
naphthaldehyde; (e) esters of organic acids with 2-20 C atoms: monoesters of 
organic acids, for instance methyl formate, methyl acetate, ethyl acetate, vinyl 
acetate, propyl acetate, octyl acetate, cyclohexyl acetate, Cellosolve acetate, 
ethyl propionate, ethyl butyrate, ethyl valerate, ethyl stearate, methyl chloro- 
acetate, ethyl-dichloro acetate, methyl methacrylate, ethyl crotonate, cyclohexan- 
methyl carboxylate, ethyl benzoate, propyl benzoate, butyl benzoate, octyl 
benzoate, cyclohexyl benzoate, phenyl benzoate, benzyl benzoate, Cellosolve 
benzoate, methyl toluylate, ethyl toluylate, amyl toluylate, ethylethyl benzoate, 
methyl anisate, ethyl anisate, ethylethoxy benzoate, y-butyro lactone, a-valero 
lactone, coumarin and phthalide; and esters or organic polyacids, for instance 
diethyl phthalate, dibutyl phthalate, diheptyl phthalate, diethyl succinate, dibutyl 
maleate, 1,2-cyclohexan-diethyl carboxylate, ethylene carbonate, norbornan- 
dienyl-1,2-dimethyl carboxylate, cyclopropan-1,2-dicarboxylic acid-n-hexyl- and 
1,1-cyclobutan-diethyl carboxylate; (f) esters of inorganic acids that include silicic 
acid esters (except silicon compounds represented by the general formula R 1 R 2 3 . 
m Si(OR 3 ) m above), for instance ethyl silicate, butyl silicate and phenyl-triethoxy 
silane; (g) acid halides with 2-15 C atoms, for instance acetyl chloride, benzoyl 
chloride, toluic acid chloride, anisic acid chloride, phthaloyl chloride and 
isophthaloyl chloride; (h) ethers with 2-20 C atoms, for instance methyl ether, 
ethyl ether, isopropyl ether, butyl ether, amyl ether, tetrahydrofuran, anisole and 
diphenyl ether; (i) amides, for instance acid amides, benzoic acid amide and 
toluic acid amide; (j) amines, for instance methyl amine, ethyl amine, diethyl 
amine, tributyl amine, piperidine, tribenzyl amine, aniline, pyridine, picoline, and 
tetramethyl diamine; (k) nitriles, for instance acetonitrile, benzonitrile and phenyl- 
acetic acid nitrile; (I) alkoxy-ester compounds, for instance 2-(ethoxy-methyl) 
ethyl benzoate, 2-(tert.-butoxy-methyl)-ethyl benzoate, 3-ethoxy-2-ethylphenyl 
propionate, 3-ethyl-ethoxy propionate, 3-ethoxy-2-sec.-ethyl-butyl propionate and 
3-ethoxy-2-tert.ethyl-butyl propionate; and (m) ketone-ester compounds, for 
instance 2-ethyl-benzoyl benzoate, 2-(4'-methyl-benzoyl)-ethyl benzoate and 2- 
benzoyl-4,5-ethyl-dimethyl benzoate. The electron donors are preferably ester 
compounds of organic acids and acid halide compounds, more preferred phthalic 
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acid diester compounds, Cellosolve acetate-ester compounds and phthalic acid 
dihalides. 

4 

Component (A2) 

The silicon compound to be used in the present invention is described by 
a general formula R 1 R 2 3 -mSi(OR 3 ) m (in which R 1 is a branched aliphatic 
hydrocarbon group, or a cyclic aliphatic hydrocarbon group; R 2 is a hydrocarbon 
group that is the same as or different from R 1 , or a hydrocarbon group that 
contains a hetero-atom; R 3 is a hydrocarbon group with 2 or more C atoms, and 
1 < m < 3). The silicon compound can be a mixture of silicon compounds 
represented by the general formula shown above. When R 1 is a branched 
aliphatic hydrocarbon group, then the branched chain is preferably branched 
from a C atom next to a Si atom. The branched chain is preferably an alkyl 
group, a cyclo-alkyl group, or an aryl group (for instance a phenyl group or a 
methyl-substituted phenyl group). R 1 is preferably a group in which the C atom is 
next to a Si atom, i.e. the C atom in exposition is a secondary or tertiary, 
especially a tertiary C atom. When R 1 is a branched hydrocarbon group, then the 
number of C atoms is in general of 3-20, preferably of 4-10. When R 1 is a cyclic 
hydrocarbon group, the number of C atoms is in general of 4-20, preferably of 5- 
10. R 2 is a hydrocarbon group that is the same as R 1 or differs from it, or R 2 is a 
heteroatom-containing hydrocarbon group. The number of C atoms is here in 
general of 1-20, preferably of 1-10. R is a hydrocarbon group that has 2 or more 
C atoms and is preferably an aliphatic hydrocarbon group with 2-20, preferably 2- 
10 and even more preferred, 2-4 C atoms. 

The silicon compounds to be used in the present invention can especially 
include those shown on the following pages. 

As established there, the component (A) of the present invention can 
contain - if necessary in addition to the essential components mentioned earlier 
- also optional components. The following compounds are appropriately used as 
such optional components. 

(A) Vinyl-silane compounds 

Vinyl-silane compounds to be used in the present invention may have a 
structure in which the vinyl group (CH 2 =CH-) replaces at least on H atom in 
monosilane (SiH 4 ) and in which a halogen (preferably CI), an alkyl group 
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(preferably a hydrocarbon group with 1-12 C atoms), an aryl group (preferably 
phenyl), an alkoxy group (preferably an alkoxy group with 1-12 C atoms) or 
similar replaces one of the remaining H atoms. 

(CH 3 )3CSi(CH3XOC2H5)2. (CH&CSKCHjXO-n-CjHTfe, IfStiDi^n^mvj-x-^rnn. ^ 3 /3v.ohv'^-"^*»/» 
(CH 3 ?CSi(CH,XO-i-C4H^ (CHahCS^CHsXO-t-QH^ (CHaJjCSiCCHj^CHjXan-CeHufe 
(CHjksifCHsXO-n-CsH,,)! (CHjJjCSKCHaXO-n-CoHz,)* (CHjfcCSKQHsXOCjHs)* J 

(CHjjjCSKn-CsHTXOQHsfc (CH 3 ) J CSi(i-CjH,XOC2H s ) 2 , (CHjJjCSiCn-C^^OCzHsh. 

(CH&CSiO^XOQHj)* (CH^CSKs-C^sXOCjHs^ JSS^^XS^J* 

(CHjbCSKn-CHnXOCjHs)! (CH,) J CSi(c-C 5 H 9 XOC 2 H s )2. (CHjfcCSifr-CsH.jXCK^Hs)* 

(CHsHCS^C-CsHnXOCHs^ (CH&CSKCjHsXO-n-Cslfr}* (CHjfcCSKQHjXO-i-Csfy)* (C^CSi^HsXO-n- 
CnHek (CHjJjCS^HsXO-i^H,^ (O^CSi^HsXO-s-QH,)* (CH 3 )jCSi(C 2 HsXO-t-QH 9 ^ 5 
(CHjfeCSKCjHsXO-n-QHuh. (CH&CSi^HjXO-n-CrfJu)* (CHjJjCSKCjHsXO-n-CoHa^ 

(CH&CSirt^Hj)* (CHjfeCSiCi-CjHTXO-i-CjHT)* (CHj^CSip-CaHrXO-n^sJa (CHj^CSi^Cs^XO-i-OH*)!, 
(CH 3 )jCSi(i-C3H,XO-s-C4H9)2. (C^CS^HrXO-t-QHjh, (CHjfcCSiCi-QHjXar^H*)* 

(CH^CSKi-CsHrXO-n-QHu)! (CH^CSiO-CsHrXO-n-CoHji)!, (CH 3 )sCSi(0-n^ 3 H7XOC 2 Hs)2, (CH 3 ),CSi(0-i- 
CjHtXOCjHsJj, (CH 3 )jCSi(0-n-C4H 9 XOC2H5)2, (CH^CS^O-i-C^^OCjHs^ (CHjJjCSKO-s-C^HjXOQHs^ ; 
(CH&CSitO-t-QHtfOCjHsk (CH^CSKO-n-CsHnX^Hs^ (CH 3 ) 3 CSi(0-c-C 5 H9XOC 2 H5)2, (CHjJjCS.CO-n- 
QHnXOCiHs^ (CHjJjCSiCO-c-CfiHnX^H,^ (tGsHrfeS(0CiH& O-Ctffe^OCzHsK 
(s-C4H 9 )2Si(OC 2 H5)2. (neo-CsHu^KOCzHs),, (c-CsHs^OC^Hsk (oCHs^O-n-CsHT^ (c-CsHjfeSKO-n- 
QHsH, (c-CsHshSKO-n-CsHnJi (c-CsHfefcS^O-n-CsHu)* (c-QHuJjSifOCjHjJz, (c-CsHn^O-n-CjH^ 
(c-CeHuJzSifO-n^H,)!, (c-CsHnfcSKO-n-CsHuk (c-CsHn^O-n-CgHu)^ (c-C6H u )Si(CH 3 XOC2H s ), - 
(c-C6H„)Si(CH3XO-n-C 3 H7)2, (c-CsHiiMCHjXO-n-C^H,)^ (c-CsHnJSKCHjXO-n-CsH.tK 

(c-C6H„)Si(CH 3 XO-n-CsH„)2, (c-GsHnJSi^HsXOQHs)*. (c^uJSifr-C^HsXOQHs)* 

(c-CeHnJSiCCsHjXO^Hsh (C 2 Hs)3CSi(CH 3 XOC 2 H 5 )2, (CjHs^CSiCCHjXO-n-C^ (CiHsfeCSifCHjXO-i- 
C 3 H,)2, (C^H^CSKCHjXO-n-QH,).. (C^sJjCSiCCHjXO-i-OH,)* (Cj^CSiCCHjXO-t-QH,)* 
(CjHs^CSitCHjXO-n-CeHuK (QHsJCSKCHjXO-n-CgHi,^ (CiHs^CS^CHjXO-n-CoH,^ . 

^Hs^CSitCjHjHOCzHs^ (CjHsfeCsiCi-C^XOCjHs)* (CzHsHCSKn-C^XOCjHsk 

C 2 H s ) 3 CSi(i-C4H9XOC 2 H s )2. ^HsJsCSits-OHgXOC^ (CAkCsifc-C^XOCjHs)* 

(CjHs^CSKn-CsHnXOCjH,)! (C^sJjCSiCc-CsH^OCjHs^ (CjHsyjCS^n-CeHwXOCzHsfe 

(CjH&CSKc-QHmXOQHs)* H(CH 3 ) 2 C(CH 3 ) 2 CSi(CH3XOC 2 H5) 2 , HfCHjfcCXCHjfeCSi^HsXCKiHsk 
HCCH^CH^CS^n-CjHfcHsk HCCH^CHj^iO-C^XOCiHs^ 
HCH^CHsJ^Kn-UHsXOCiHsJz. HCCHj^CHjHCCClfcJSKO-ii-CjHT^ HfCHjkqCHjfcCSitCHjXO-i- 
H(CH 3 WCH 3 ) 2 CSi(CH3XO-i-C3H7) 2 , H(CH 3 ) 2 C(CH3) 2 CSi(CH3XO-ii-C4H 9 ) 2 , 
HCCHahCXCHs^CjHsXO-n-CjH,),, (CHaM^HsJCSiCCHjXOQH,),, <CH3MC2H 5 )CSi(CH 3 XO-n-C3H7)2, 
(CH 3 )2{C2H5)CSi(CH3XO-n-C4H9K (CH3WC2H 5 )CSi(C2H5XO-n-C4H9)2, (CftJ^OjHsk (CHjHCSiCO-n- 
C3H7K (CH 3 )3CSi(0-i-C3H7)3, (CHjfcCSKO-n-C^Hs)* (CHafcCSitO-i-C^k (CH 3 )jCSi(0-t-QH9)3, 
(CH 3 )3CSi(0-n-C6H,2) fc (CHjfcCSKO-n-QHnk (CHsfcCSiCO-n-CoHaife, (CHj^HsJCSKOCsHs)* 
(CH 3 MC2H 5 )CSi(0-n-C3H7)3, (CHsMQHsJCS^O-i-CjIfc)* (CHjWCaHs/CSiCO-n-QHsk (CHs^HsJCSKO-i- 
C4H 9 )3. (CH3UC 2 H,)CSi(0-t-C4H9)3, (Cft^Hs^an-CsHufc. (CH 3 MC 2 H s )CSKO-n<iH,7)3. 
(CH^HsJCSKO-n-CoH,!)* (C^XCiHsfcCSKOCzHs)* (CHiXC 2 H 5 )2CSi(0-n-C3H7fc, (CH^Hj^O-i- 
C3H7)* (CftXCiH&CSXO-n-COfeH (^XCjHj^O-i-QH,^ (CHjXCiHs^O-t-C^,)* 
(CH 3 XC 2 Hs)2CSi(0-n-C6H 13 )3, (CHaXCjHsJjCSKO-n-QHn)* (O^XCzHs^iCO-n-CwHiiK 

H{CH 3 )2qCH3)2CSi(OC2H5)3, H(CH 3 )&Clh)£SKO-n-C2Hih H(CH,)2C(CH3)2CSXO-i-C 3 H7^ 

HfCHjJaCX^HCSiCO-n-C^)* HfCH^CHj^KO-i-QH-,)* H(CH 3 )2C(CH3)2CSi(0-t-C«H 9 ) 3 , 
H(CH 3 )2C(CH3)2CSi(0-ii-C«H,3)3, HJCHj^^jaCHjJzCSitO-ii-CH.j^ H(CH 3 )2C(CH,)2CSi(0-ii-C,oH2i)3. 
(CH 3 >3CSi(CH3XOC2H s XO-n-C3H7X^ 
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Si (CH 3 ) (OC 2 H 5 ) 2 , 
- Si(OC 2 H 5 ) 3 , 

Si(CH 3 ) (OC 2 H 5 ) 2 , 



Si(CH 3 ) (0-n-C 3 H 7 ) 2 / 



Si(CH 3 ) (0-n-C 4 H 9 ) 2 , 
Si(CH 3 ) (OC 2 H 5 ) (0-n-C 4 H 9 } 2 
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Si (0C 2 H 5 ) 3 , 



The vinyl compounds can especially include the following: CH 2 =CH-SiH 3 , 
CH 2 =CH-SiH 2 (CH 3 ), CH 2 -CH-SiH(CH 3 ) 2 , CH 2 =CH-Si(CH 3 ) 3 , CH 2 =SiCI 3l CH 2 =CH- 
SiCI 2 (CH 3 ), CH 2 =CH-SiH(CH 3 ) 2 , CH 2 =CH-SiH(CI)(CH 3 ), CH 2 =CH-Si(C 2 H 5 ) 3 , 
CH 2 =CH-SiCI(C 2 H 5 ) 2 , CH 2 =CH-SiCI 2 (C 2 H 5 ), CH 2 =CH-Si(CH 3 ) 2 (C 2 H 5 ), CH 2 =CH- 
Si(CH 3 ) (C 2 H 5 ) 2 , CH 2 =CH-Si(n-C 4 H 9 ), CH 2 =CH-Si(C 6 H 5 ) 3 , CH 2 =CH- 
Si(CH 3 )(C 6 H 5 ) 2) CH 2 =CH-Si(CH 3 ) 2 (C 6 H 5 ), CH 2 =CH-Si(CH 3 ) 2 (C 6 H 4 )(CH 3 ), 
CH 2 =CH-(CH 3 ) 2 Si-0-Si(CH 3 ) 2 (CH=CH2), (CH 2 =CH) 2 SiH 2l (CH 2 =CH) 2 SiCI 2 , 
(CH 2 =CH) 2 Si(CH 3 ) 2 and (CH 2 =CH) 2 Si(C 6 H 5 ) 2 . 

(B) Organo-metallic compounds 

It is also possible to use organo-metallic compounds of metals that belong 
to groups I through III of the periodic system. The organo-metallic compounds to 
be used in the present invention have at least one organic group-metal bond. 
Such organic groups are typically hydrocarbon groups in which the number of C 
atoms is in general of 1-20, preferably of 1-6. At least one valence of the metal of 
the organo-metallic compound is satisfied with an organic group and the 
remaining valence (valences) (if there are any) can be satisfied with a H atom, a 
halogen atom, a hydrocarbyl-oxy* group (the number of C atoms can in general 
be of 1-20, preferably of 1-6), or be satisfied with another metal in the same 
organo-metallic compound via oxygen atoms (for instance -0-AI(CH 3 )- in the 
case of methyl alumoxan) or similar. 

Such organo-metallic compounds can in particular include the following: 
(a) organo-lithium compounds, for instance methyl-lithium, n-butyl-lithium and 
tert.-butyl-lithium; (b) organo-magnesium compounds, for instance butyl-ethyl- 
magnesium, dibutyl-magnesium, hexyl-ethyl-magnesium, butyl-magnesium 
chloride and tert.-butyl-magnesium bromide; (c) organo- zinc compounds, such 
as diethyl-zinc and dibutyl-zinc; and (d) organo-aluminum compounds, for 
instance trimethyl-aluminum, triethyl-aluminum, tri-isobutyl-aluminum, tri-n-hexyl- 
aluminum, diethyl-aluminum chloride, diethyl-aluminum halide, diethyl-aluminum 



* "Hydrocarbyloxygruppe" in the German original. No English equivalent found 
[T.N.] 
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ethoxide, ethyl-aluminum sesqui-chloride, ethyl-aluminum dichloride, methyl- 
alumoxane. Organo-aluminum compounds are especially preferred. 

Each of optional components (A) and (B) mentioned above can be used 
individually or as a mixture of two or more. The use of the optional components 
may reinforce the effects of the present invention. 

Manufacture of component (A) 

The component (A) can be manufactured - in an intermediate step or a 
final , step - by stepwise or simultaneous reaction between the essential and 
optional components described above and washing the resulting product with an 
organic solvent, such as a hydrocarbon, or a halogenated hydrocarbon. 

Thus component (A) can be manufactured in a two step procedure, where 
the solid component (A1) that contains titanium, magnesium and a halogen as 
essential constituents, is manufactured first and the solid product is reacted with 
the silicon compound (A2); or it can be manufactured in a single step procedure, 
where the silicon compound (A2) may be present in the procedure for the 
manufacture of the solid component (A1), to thus manufacture component (A) 
directly. The procedure mentioned first is the preferred of these procedures. 

The conditions for the realization of the reaction between the constituents 
to form component (A) are not particularly limited, provided the desired effects of 
the present invention are achieved. However, in general the following conditions 
are used. The contact temperature is preferably in the range of between -50 to 
approx. 200°C, preferably between 0 and 100°C. The contact can be achieved 
using mechanical means, such as a rotating ball mill, a vibration mill, a jet mill or 
a paddle mill, or occur according to a procedure that includes diluting the 
components with an inert diluent and stirring the system. The inert diluent can be 
an aliphatic or aromatic hydrocarbon or a halogenated hydrocarbon, or a 
polysiloxane. 

Even though the amount of each constituent that forms component (A) is 
not particularly limited, provided the desired effects of the present invention are 
achieved, the following amounts can in general be used. The molar ratio of the 
titanium compound to the magnesium compound may lie in the range of 0.0001- 
1000, preferably of 0.01-10. If a halogen compound is used as halogen source, 
then the molar ratio of halogen compound to magnesium compound may lie in 
the range of 0.01-1000, preferably of 0.1-100, regardless of the whether the 
titanium compound and/or the magnesium compound contain a halogen. The 
silicon compound, component (A2), can be used in such an amount that the 
molar ratio of silicon to titanium in the resulting component (A) is in the range of 
0.01-1000, preferably of 0.1-100. 
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When the vinyl-silane compound is used, it can be used in an amount 
such that the molar ratio of vinyl-silane compound to the titanium component in 
the resulting component (A) lies in the range of 0.001-1000, preferably of 0.01- 

7 

100. When the aluminum and boron compounds are used, the molar ratios of 
these compounds to the magnesium compound can lie in the range of 0.001-100, 
preferably of 0.01-1. When the electron donor is used, the molar ratio of electron 
donor to the magnesium compound can lie in the range of 0.001-10, preferably of 
0.01-5. 

Component (A) can be manufactured when components (A1) and (A2) are 
reacted, if necessary using further components, such as an electron donor, for 
instance in accordance with the following procedure: 

(a) a procedure in which a magnesium halide is reacted with an electron 
donor, a titanium-containing compound, a silicon compound and a 
sulfonate; 

(b) a procedure in which aluminum oxide or magnesium oxide are treated 
with a phosphorus halide and the treated aluminum oxide or magnesium 
oxide is reacted with a magnesium halide, an electron donor, a silicon 
compound, a titanium halide and a sulfonate; 

(c) a procedure in which a magnesium halide is reacted with titanium 
tetra-alkoxide and a special polymeric silicon compound, the resulting 
solid component is reacted with a titanium halide and/or a silicon halide, 
the resulting reaction product is mixed with an inert organic solvent and 
then the reaction product is further reacted with a silicon compound and a 
sulfonate, either simultaneously or stepwise. The polymeric silicon 
compound preferred is one described by the formula -(-SiH(R 8 )-0-) r 
(where R 8 is a hydrocarbon group with 1-10 C atoms, r representing a 
degree of polymerization such that the viscosity of the polymeric silicon 
compound lies in the range of 1-100 centistoke. Specifically preferred 
examples for the polymeric silicon compound include methyl-hydro- 
polysiloxane, ethyl-hydro-polysiloxane, phenyl-hydro-polysiloxane, cyclo- 
hexyl-hydro-polysiloxane, 1,3,5,7-tetramethyl-cyclo-tetrasiloxane and 
1,3,5,7,9-pentamethyl-cyclo-pentasiloxane; 

d) a procedure in which a magnesium compound is dissolved in titanium 
tetra-alkoxide and/or an electron donor, a solid component is precipitated 
with a halogenation agent or a titanium halide and where this solid 
component is reacted simultaneously or stepwise with a silicon compound, 
a titanium compound and a sulfonate. 

e) a procedure in which an organo-magnesium compound/for instance a 
Grignard reagent, is reacted with a halogenation agent, a reducing agent 
or similar, where the resulting product is reacted with an electron donor if 
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necessary, and the then resulting product is reacted simultaneously or 
stepwise with a silicon compound, a titanium compound and a sulfonate, 
f) a procedure in which an alkoxy-magnesium compound is reacted either 
simultaneously or stepwise with a halogenation agent and/or a titanium 
compound, a silicon compound and a sulfonate, in the presence or 
absence of an electron donor, or where they are reacted separately with 
each other. 

The procedures (a), (c), (d) and (f) are preferred among those listed 
above. Component (A) can be washed either in an intermediate step or as a final 
step in its manufacture, with an inert organic solvent, for instance an aliphatic or 
aromatic hydrocarbon (for instance hexane, heptane, toluene or cyclohexane), or 
a halogenated hydrocarbon (for instance n-butyl chloride, 1,2-dichloro-ethane, 
carbon tetrachloride or chloro-benzene). 

The component (A) to be used in the present invention may also be one 
that has undergone a prepolymerization procedure, a polymerization of a 
compound containing a vinyl group, for instance an olefin, a diene compound or 
styrene, in the presence of the component (A) manufactured above. The olefins 
to be used in the prepolymerization have 2-20 C atoms, for instance ethylene, 
propylene, 1-butene, 3-methyl-buten-1,1-pentene, 1-hexene, 4-methyl-penten- 
1,1-octene, 1-decene, 1-undecene and 1-eicosene. Some specific examples of 
diene compounds can include 1,3-butadiene, isoprene, 1 ,4-hexadiene, 1,5- 
hexadiene, 1 ,3-pentadiene, 1,4-pentadiene, 2,4-pentadiene, 2,6-octadiene, cis-2- 
,trans-4-hexadiene, trans-2,trans-4-hexdiene, 1 ,3-heptadiene, 1 ,4-heptadiene, 
1,5-heptadiene, 1 ,6-heptadiene, 2,4-heptadiene, dicyclo-pentadiene, 1,3-cyclo- 
hexadiene, 1 ,4-cyclo-hexadiene, cyclopentadiene, 1 ,3-cyclo-heptadiene, 4- 
methyl-1 ,4-hexadiene, 5-methyl-1 ,4-hexadiene, 1,9-decadiene, 1,13-tetradeca- 
diene, p-divinyl-benzene, m-divinyl-benzene, o-divinyl-benzene and dicyclo- 
pentadiene. The styrenes can include styrene, a-methyl-styrene, allyl-benzene 
and chloro-styrene. 

The reaction conditions in the prepolymerization procedures mentioned 
above are not particularly limited, provided the desired effects of the present 
invention are achieved; of course the following conditions can be used, in 
general. The amount of prepolymerized compound that contains a vinyl group 
can lie in the range of 0.01-100 g, preferably of 0.1-50 g, even more preferred, of 
0.5-10 g per 1 g of solid catalyst component. The reaction temperature during 
prepolymerization can be of -150 to 150°C, preferably of 0-100°C. The reaction 
temperature of the prepolymerization is preferably lower than that of the "main 
polymerization" of propylene. In general the reaction is preferably performed with 
stirring. In this case an inert solvent can be used, for instance n-hexane or n- 
heptane. 
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(2) Component of an organo-aluminum compound 

The organo-aluminum component (component (B)) to be used in the 
present invention can be one represented by the general formula R 9 3 .sAIX s , or 
R 10 3-tAI(OR 11 ) t in which R 9 and R 10 are a hydrocarbon group with 1-20 C atoms 
or H, R 11 is a hydrocarbon group, X is a halogen and s and t are 0 < s £ 3, 0 < t < 
3). Some specific examples include (a) trialkyl-aluminum, for instance trimethyl- 
aluminum, triethyl-aluminum, tri-isobutyl-aluminum, trihexyl-aluminum, trioctyl- 
aluminum and tridecyl-aluminum; (b) alkyl-aluminum halides, for instance diethyl- 
aluminum monochloride, di-isobutyl-aluminum monochloride, ethyl-aluminum 
sesquichloride and ethyl-aluminum dichloride; (c) alkyl-aluminum hydrides, for 
instance diethyl-aluminum hydride and di-isobutyl-aluminum hydride; and (d) 
alkyl-aluminum alkoxides, for instance diethyl-aluminum ethoxide and diethyl- 
aluminum phenoxide. 

These organo-aluminum compounds (a) through (d) can be used in 
combination. For instance, the combinations triethyl-aluminum/diethyl-aluminum 
ethoxide, diethyl-aluminum monochloride/diethyl-aluminum ethoxide, ethyl- 
aluminum dichloride/ethyl-aluminum diethoxide, triethyl-aluminum/diethyl- 
aluminum ethoxide/diethyl-aluminum monochloride, etc. can be used. 

In addition the organic aluminum compounds (a) through (d) can be 
combined with alumoxans, for instance methyl-alumoxan, ethyl-alumoxan and 
isobutyl-alumoxan. 

(3) Component of silicon compound 

The silicon compound (component (C)) to be used in the present invention 
is represented by the general formula R 4 4 .nSi(OR 5 )„ (in which R 4 is a hydrocarbon 
group, R 5 is a hydrocarbon group with 2 or more C atoms and 1 < n < 4). The 
number of C atoms in R 4 in general lies in the range of 1-30, preferably of 1-20; 
the number of C atoms in R 5 in general lies in the range of 1-30, preferably of 2- 
20, preferably of 2-10. 

Some specific examples for such silicon compounds include 
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Si(6C2H$)4, Si(0-n-C 3 H 7 k Si(0-i-C 3 H ? )4, Si(0-n-C4H 9 K SifO-i-Ctffe)* SifO-s-OHg)* Si(0-t-C4H 9 K Si(0-n- 
CeHuK CH3Si(OC:H 5 )j, C 2 HsSi(OC 2 H s )j, CH^CH-SifOQHs)* n-CjHrSi(OCiH5)3, i-C 3 H 7 Si(OC2Hs)3 
n-C^HsSKOCjHs)* n-CsHirS^OCiHs)* CeHsSifOQHs)* (CHj^OCzHs)* (QHs^SKOCjHs^ 
(CHj«CH)2Si(OC2Hs)i, (n-CjH^SKOCjHs^ (i-CsHV^CX^Hs)* (QHjfcSifCX^Hsk (CHj^O-n-C^)* 
(CHjhSi(0-i-C 3 H 7 )2, (CH&SifO-n-C^k (CH&SifO-i-C^k (CH^O-s-C^HsJj, (CH^Si(0-6CiH»)k 
(CH&SitOCjHsMCHj^O-n-CjHr), (CHj^O-i-C^), (CH^O-n-CtfisX (Q)£i(0+Ctfi»X(CHj)£i(a* 
C4H9X (CH 3 )jSi(0-t-C4H,X (CjHs^OCjHsX (n-CsHsfcSifOQHsX (i-CjHsfeSKOCyJsX (CsHsJjSKOCjHjJi 
(CHjfcCSKCHtfOCiHs)* (CH^CSKCHsXO-n-CsH,^ (CH^CSKCHjXO-I-CjHtH (CH&CSKCHjXO-ii- 
C«H^ (CH&CSKCftXO-i-QHsH (CHjfcCSiXCHtfO-t-C^HOj, (CHsJiCSitCHsXO-n-CeHjsJa, 
(CH^CSitCHsXO-n-CsHtTja (CHjJjCSifCHjXO-n-CioI^k (CIijJjCSKCjHsXOCiHs)* 

(CHjfeCSKn-CaHrXOCzHsfe (CHjJjCSiTi^jHjXOQHsh, (CH&CSifo^sXOQHs)* 

(CH 3 ) 3 CSi(i-C«H 9 XOC2H5)2, (afehCSife-QHsXOQHsk, (CHjfcCSKt-QHsXOCiHsk 

(CHjJjCS^n-CsHnXOCiHs^ (CHj)jCSi(c-QH 9 XOC 2 Hs)2, (CHjfcCSifo^HuXOCjHsk 

(CH^CSKc-CsHuXOCjHsfe (CHjfeCSi^HsXO-n-CsHj)* (CHjJjCS^HsXO-i-CsHrfe (CH&CSifQHsXO-n- 
C4H 9 )z, (CH 3 )sCSi(C2H s XO-i-C4H 9 )2, (CH&^QHsXO-s-Crffch, (CH&C^CjHsXO-t-C^M* 
(CH 3 )3CSiqC2H5XO-n-C6H,j)2, (CH&CSi^HsXO-n-QHu)* (CHjJjCSifCjHsXO-a-CtoHa)* 

(CH 3 )jCSi(i-C 3 HrXO-n-C 3 H7)2, (CHj^CS^i-CsHrXO-i-C^^ (CH^CSi^^XO-iK^!,)* 

{CHj)jCSi(i-C 3 H7XO-i<^H 9 )2, (CHjHCSitf-CjHjXO-s-QIfe)* (CHaHCSiO-C^XO-t-C^^ 

(CH 3 ) J CSi(i-C 3 H7XO-n-C6Hi 3 )2, (CHafcCSfKfcHrXO-frCtflirfe (CH 3 )aCSi0-C 3 H7XO-n-C,oH2i)2, 
(CHj)jCSi(0-n-C3H7XOC2H s )2, (CH 2 ) 3 CSi(0-i-C 3 H7XOC2H s X (CH 3 ) J CSi(0-n-C4H 9 XOC2H s )2, (CH 3 )jCSi(0-i- 
C^IsXOCzHs). (CFbJjCSKO-s-CUHsXOCzHsX (C^jCSiCO-t-C^XOQHsk (CH 3 ) 23 CSi(0-n<^HnXOC 2 H s ) 2 , 
(CH^CSiCO-c-CsH,) (OC 2 H 5 )2, (QHCSifO-n-CeHu)* (CH 3 ) 3 CSKO-c-C <i H„XOC2H s )2, (S-CaHjfcSiCOCiHs)* 
(i-C4H 9 )2Si(OC2H5)2, (s-C4H 9 >2Si(OC2Hs>2, (neo-CsH„)2Si(OC2Hs)2, (c-CsH^OQHsk (c-CjH&SifO-n- 
C 3 H 7 )2, (o<iH 9 )2Si(0-n-C4H 9 )2. (c-CsH^KO-n-CsH,,)* (c^Hj^O-n-CsHn)* (c-CeHiifcSifOQHs)!, 
(c-C6H„)2Si(0-n-C 3 H7)2. (c-GjHnfcSKO-n-CyHfek (c-CsHnfeSifOn-CsHu)* (c-QH.^SKO-n-CgH^)* 
(c-C6H„)Si(CH 3 XOC2H5)2, (c-CsHnJSiCCHjXO-n-C^ <-cC«H,,)SKCH 3 XO-n<^H 9 )2. (c-CsHu)Si(CH 3 XO-a- 
CsHuJz, (c-CsHnJSiCCHsXO-n-CsHwh (c-CsHuJSi^HsXOCiHsk (c^nJSiCn-QHgXOQHs)* 
(c-CeHuJSifc-CsHsXOCzHsk (CjHsJjCSKCHaXOQHsXOCaHsfe, (C 2 HsHCSi(CH 3 XO-n-C 3 H7)2, 

(C 2 H5)jCSi(CH3XO+C3H7)2, (QHsfeCSiCCHsXO-n-C^k ^HsfeCSKCHjXO-i-C^k (CzHs^KCHtfO-t- 
C4H 9 )2, (CzHsHCSiCCHaXO-n-CsHu^ (CjH&CSiCCHjXO-n^H,,)* (QH&CSiCCHsXO-n-CwHzi)* 

' — -- * • — — - ' — ♦ * — » — - - * V — . •»-• ■» -w \ 

(C 2 H s )CSi(C2H5XOC2H 5 )2, ^Hs^CSiCn-C^XOCzHsfc (CiHsfcCSKi-QIfcXOCjHsfc 

(QH s )3CSi(n-C«H 9 XOC2H 5 )2, (QHsJjCSiO-CrffcXOCjHs)* (CjHsJsCSifS^^HsXOQHs)* 

(CjHs^CSiCt-C^HsXOCzHs^ (CzH&CSKn-CsHnXOCjHsH (CzHsJsCSifc-CsHgXOCzHs)* 

(QHsJaCS^n-CsHuXOQHs^ (CjHsJsCSitc-CsHnXO^HsH HtCH^CH^^CHjXOCzHs^ 

mafehqCH^KCjHsXOCjHs)! t^CHa^CH^r^inrXOCiHs}!, 
HCH^qCIi^^ia-C^XOQHsJz, H(CH 3 )2qCH 3 )2CSi(n-C4H 9 XOC2Hj)2, mCH^CHs^CH^iCO-n- 
C 3 H 7 )2, HCCH^qCHj^iCCffcXO-i-C^Ja Hfdfc^CHs^iCCHaXO-n-C^^ 

I^CHsJjOCCHj^KCjHsXO-n-CsHT^ (CHjMQHsJCSKCHtfOQHs)* (CHsWQHsJCS^CHjXO-n- 
CHrWCHs^HsJCSilCHsXO-n-CUH,^ (CH^CjHsJCSiCQHsXO-n-C^H,)^ (CH&CSKOCjHs),, 
(CHjJjCSKO-n-CsHrJs, (CH 3 )sCSt(0-i-C 3 H7)3, (CHj^CS^O-n-C^H.,)* (CHjJjCSiCCM-C*!*,)* (CH 3 )jCSi(0-t- 
CtHfa (CH^CSKO-n-QHu)* (CH&CSHO-n-Ctftjh. (CHsJaCSKO-n-CwHafe, (CHsHQiHsJCSiCOCjHsK 
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(CHsMCiHsJCSifO-n-CjHr)* (CH 3 KC2H 5 )CSi(0-i-CiHr)j, (CH^HsJCSiCO-itQHg)* (CH 3 )j(C 2 H s )CSi( 
CiH 9 h. (CH 3 )2(C2Hs)CSi(0-t-C4H9)3, (CH^CzHs^O-i-QHu)* (CHjH^HsjCS^O-n-CsI 
(CH 3 )2(C2Hs)CSi(0-n-CioH2t)3, (CH^Hs^i^Hj)* (CH^Hs^ifO-n-CsHz)* (CH3XC 2 Hs)2CSi( 
CMh (CH3XC2H 5 )2CSi(0-n-C4H9)3, (C^XCaHj^ifO-i-C^Hg)* (CHtfCzHsJ^O-t-QI 
(CH^CiHs^HO-n-CfiHuK (CHjXCjHsJzCS^O-n-CaH.jH (CHsXCjHsizCSKO-n-CioH 

H(CH 3 ) 2 C(CH 3 )2CSi(OC2H 5 ) 3f HfCH^CHjJzCSKO-n-CsH,)* H(CH 3 )20(CH 3 )2CSi(0.i-C 3 l 

HfCHjfcqC^CSKO-n-C^)* HCCHs^CXCH^CSKaiQHsK H(CH 3 )2C(CH 3 )2CSi(0-t-C4l 
HfCH&qCHjfcCSKO-n-CfiHnk i^CH^CH^CSKO-n-CgHwK H(CHj)2C(CH 3 )2CSi(0-n-C,oH 
(CH 3 ) 3 C5i(CH 3 XOC2H s XO-n-C 3 H7X(OT^^ 
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Si(CH 3 ) (0-n-C 4 H 9 )2, 
Si(CH 3 ) (0C 2 H 5 ) (0-n-C 4 H 9 ; 




Si (OC 2 H 5 ) 3/ 
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In the polymerization of propylene according to the present invention the 
amounts of the components (A), (B) and (C) to be used are not particularly 
limited, provided the advantageous effects of the present invention are achieved. 
However, in general the following amounts can be used. The molar ratio of 
component (B) to the titanium compound of component (A) can lie in the range of 
0.001-10,000, preferably of 1-1000. The molar ratio of component (C) to 
component (B) can lie in the range of 0.001-1000, preferably of 0.01-10 and even 
more preferred, of 0.05-2. 



Polymerization of propylene 

The polymerization of propylene for the manufacture of polypropylene of 
low crystallinity according to the present invention can be performed using any 
polymerization technique, for instance suspension polymerization using a 
hydrocarbon solvent, or a solvent-free liquid phase polymerization (mass 
polymerization), solution polymerization, or vapor phase polymerization. In the 
case of suspension polymerization, aliphatic or aromatic solvents can be used, 
for instance pentane, hexane, heptane, cyclohexane, benzene and toluene, or 
mixtures of these. In addition the polymerization can be performed continuously, 
in batches, in several steps, or one that includes a prepolymerization step. The 
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polymerization temperature can in general lie in the range of 20-200°C, 
preferably of 50-1 50°C. The polymerization pressure can be in the range of 
atmospheric pressure to approx. 300 kg/cm 2 , preferably between atmospheric 
pressure and 100 kg/cm 2 . As is known, hydrogen can be used to control the 
molecular weight, during polymerization. 

The Examples below further elucidate the present invention, but do not 

limit it. 

The following procedures and equipment are used to measure the 
physical properties of the polypropylene obtained in the Examples. 

MFR 

Equipment: apparatus to measure the melt-flow index manufactured by 
the Takara Co., Ltd. Measurement procedure according to JIS-K6758. 

CXS 

Measurement procedure: a sample (approx. 5 g) is weighed precisely and 
dissolved completely in xylene (300 ml_) at 140°C, the solution is then cooled to 
23°C and allowed to stand for 12 h. The solution is filtered and the amount of 
solid dissolved in the filtrate is isolated. The weight ratio of the isolated solid to 
the sample weight is determined. 

Differential scanning calorimeter (DSC) 

Equipment: DSC-2, manufactured by Perkin-Elmer Co., Ltd. 
Measurement procedure: a sample (approx. 5 g) is melted in 3 minutes at 200°C, 
then the temperature is reduced to 30°C at a rate of 10 °C/min. The temperature 
is then increased to 200°C at a rate of 10°C/min. The melting curve was obtained 
in this manner; the curve was used to determine the endothermal main peak 
temperature (Tmp). 

Cross-fractionation chromatograph (CFC) 

Equipment: Cross-fractionation chromatograph D150A manufactured by 
Mitsubishi Chemical Co., Ltd. 

Measurement procedure: a sample of the polymer solution (solvent: o-dichloro- 
benzene) was sent to temperature raise elution fractionation (TREF), where the 
temperature of the solution was raised from 0°C to 140°C over 24 hours. The 
elution curve was obtained in this manner and from it, the weight ratio of the 
polymer fraction eluted at a temperature of < 80°C to total polymer was 
determined. 



13 C-NMR 
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Equipment: GSX-270 manufactured by JEOL LTD. 
Measurement procedure: The proton decoupling procedure was performed at a 
measurement temperature of 130°C using o-dichloro-benzene/heavy benzene as 
solvent, where the weight ratio of the mmmm component to the total polymer was 
determined. 



Example 1 

Manufacture of component (A) 

200 ml_ dehydrated and deoxidized n-heptane are placed in a flask 
sufficiently washed with nitrogen; then 0.4 mol MgCfe and 0.8 mol Ti(0-n-C 4 H 9 ) 
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are added to perform the reaction for 2 h at 95°C. At the end of the reaction the 
temperature was lowered to 40°C. The 48 mL methyl-hydro-polysiloxane (20 
centistoke) were added to the flask and the reaction was allowed to proceed for 3 
h. The resulting solid was washed with n-heptane. 

Next 50 mL n-heptane purified as above are placed in a flask sufficiently 
purified with nitrogen; then 0.24 mol on a Mg-atomic basis of the solid 
synthesized above were added into the flask. Then 0.24 mol SiCI 4 were mixed 
with 25 mL n-heptane; the mixture was added dropwise at 30°C, over 30 min, to 
the flask and the mixture was allowed to react for 3 h at 70°C. Once the reaction 
was completed, the reaction product was washed with n-heptane. Then 1.6 mL 
(CH 3 )3CSi(CH3)(OC 2 H5)2 were added to the flask as the silicon compound to 
react with the reaction product obtained. The resulting product was washed 
sufficiently with n-heptane, obtaining component (A), containing magnesium 
chloride as main constituent. The titanium content in component (A) was of 2 3 
wt.-%. 

Polymerization of polypropylene 

500 mL of sufficiently dehydrated and deoxidized n-heptane, 125 mL 
triethyl-aluminum as component (B), 20.8 mg (CH 3 )3CSi(CH3)(OC 2 H5)2 as 
component (C) and 15 mg of the component (A) manufactured above were 
placed in a stainless steel autoclave with a capacity of 1.5 L, equipped with a 
stirrer and a thermostat. Then 60 mL hydrogen were introduced into the 
autoclave and the temperature and pressure of the system were increased to 
perform the polymerization of propylene under the following conditions: 
polymerization pressure = 5 kg/cm 2 G, polymerization temperature = 75°C and 
polymerization time = 2 h. At the end of polymerization the resulting polymer 
suspension was filtered to separate the polymer. The polymer was then dried. As 
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a result 289.5 g polymer were obtained. The filtrate contained 0.48 g polymer. 
The polymer obtained had a MFR of 4.5 g/10 min, a xylene solubility (CXS) at 
23°C of 2.8 wt.-%, a peak temperature (Tmp) of 160.1 °C on a melting curve 
obtained by DSC, and an eluted amount at a temperature < 80°C of 0.52 wt.-%, 
measured by CFC, and an isotactic Pentad fraction (mmmm) of 96.0% 
measured by NMR. 



Example 2 

Manufacture of component (A) 

100 ml_ dehydrated and deoxidized toluene are placed in a flask 
sufficiently washed with nitrogen; then 20 g Mg(OEt) 2 were added forming a 
suspension. Then 60 ml_ TiCI 4 were added into the flask and the temperature of 
the system was raised from room temperature to 90°C. Then 3.3 ml_ Cellosolve 
acetate were added to the flask and the temperature was raised to 100°C; the 
reaction was allowed to proceed for 3 h. At the end of the reaction the reaction 
product was washed sufficiently with toluene. Then 100 ml_ TiCI 4 and 100 ml_ 
toluene were added to the flask and the reaction was performed at 1 10°C for 3 h. 
At the end of the reaction the reaction product was washed sufficiently with n- 
heptane. 

Next 50 ml_ n-heptane purified in the same manner as above were placed 
in a flask sufficiently washed with nitrogen; then 5 g of the solid component 
synthesized above, 0.5 mi_ divinyl-dimethyl-silane, 1.1 mL (i-C 3 H7)2Si(OC 2 H5)2 
and 3.6 g AI(n-C 6 Hi 3 )3 were added into the flask, where the reaction was 
performed at 50°C during 2 h. The resulting product was then sufficiently washed 
with n-heptane, producing component (A). The titanium content of component (A) 
was of 2.9 wt.-%. 

Polymerization of propylene 

The polymerization of propylene was performed as in Example 1 except 
that the polymerization temperature was changed to 85°C and that 27.0 mL of 
(CH3)3CSi(CH3)(OC 2 H 5 )2 were used as component (C). As a result 301.7 g 
polymer were obtained. 0.66 g polymer were recovered from the filtrate. The 
polymer had a MFR of 6.2 g/10 min, a xylene solubility (CXS) at 23°C of 3.7 wt- 
%, a peak temperature (Tmp) of 157°C on a melting curve obtained by DSC, an 
amount eluted at < 80°C of 0.67 wt.-% measured by CFC and an isotactic 
Pentad fraction (mmmm) of 96.0% measured by NMR. 



Examples 3 through 5 



s 
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Using the solid catalyst (component (A)) of Example 1, the same 
polymerization as in Example 1 was performed, except that silicon compounds 
as shown in Table 1 were used as component (C). 



Comparison example 1 
A solid catalyst was manufactured as in Example 1 , except that 
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(CH3)3CSi(CH 3 )(OC2H 5 )2 was not used as component (A2). The polymerization 
was performed as in Example 1. As a result 168.6 g of polymer were obtained. 
1.10 g polymer were recovered from the filtrate. The polymer obtained had a 
MFR of 7.8 g/10 min, a xylene solubility (CXS) at 23°C of 6.7 wt.-%, a peak 
temperature (Tmp) of 152.5°C on a melting curve obtained by DSC, an amount 
eluted at < 1 80°C of 3.5 wt.-% measured by CFC and an isotactic Pentad fraction 
(mmmm) of 92.0% measured by NMR. 

Comparison example 2 

Using the solid catalyst (component (A)) of Example 1, the same 
polymerization as in that Example was performed, except that component (C) 
(CH 3 )3CSi(CH3)(OC 2 H5)2 was not used. As a result 234.6 g polymer were 
obtained. 1.20 g polymer were recovered from the filtrate. The polymer obtained 
had a MFR of 6.6 g/10 min, a xylene solubility (CXS) at 23°C of 5.5 wt.-%, a peak 
temperature (Tmp) of 154.8°C on a melting curve obtained by DSC, an amount 
eluted at < 1 80°C of 3.5 wt.-% measured by CFC and an isotactic Pentad fraction 
(mmmm) of 93.0% measured by NMR. 

Comparison example 3 

150 ml_ dehydrated and deoxidized n-heptane were place in a flask 
sufficiently washed with nitrogen and then 60 ml_ TiCI 4 were added into the flask. 
Separately, 120 ml_ n-heptane and 9.5 g diethyl-aluminum chloride were placed 
in a dropping funnel. The flask was cooled to -10°C; diethyl-aluminum chloride 
was added dropwise from the dropping funnel to the content of the flask, over a 
period of 3 h. The reaction was allowed to continue for another hour at -10°C. 
The temperature of the system was then increased to 65°C over 1 h and the 
reaction was allowed to proceed for another hour. At the end of the reaction the 
reaction product was washed sufficiently with n-heptane; a solid titanium chloride 
composition was obtained. 

Next a mixed solution of 250 ml_ n-heptane and 100 ml_ di-isoamyl ether 
were added to titanium chloride composition obtained above, to perform a 1 h 
long reaction at 35°C. At the end of the reaction, the reaction product was 
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sufficiently washed with n-heptane. Then a mixed solution of 250 mL n-heptane 
and 120 mL TiCI 4 was allowed to react during 2 h at 65°C with the above reaction 
product. At the end of the reaction the reaction product was sufficiently washed 
with n-heptane; a solid catalyst component was obtained. 

Polymerization of propylene 

500 mL of sufficiently dehydrated and deoxidizes n-heptane, 500 mg 
diethyl-aluminum chloride and 50 mg of the solid catalyst were placed in a 
stainless steel autoclave with a capacity of 1.5 L, equipped with a stirrer and a 
thermostat. Then 350 mL hydrogen were introduced into the autoclave and the 
system temperature and pressure were increased to perform the polymerization 
of propylene under the following conditions: polymerization pressure = 5 kg/cm 2 
G, polymerization temperature = 65°C and polymerization time = 2 h. At the end 
of polymerization, the resulting polymer suspension was filtered to separate the 
polymer; the polymer was then dried. As a result, 79.7 g polymer were obtained. 
2.8 g polymer were recovered from the filtrate. The polymer obtained had an 
MFR of 8.1 g/10 min, a xylene solubility (CXS) at 23°C of 3.4 wt.-%, a peak 
temperature (Tmp) of 159.8°C on a melting curve obtained by DSC, an amount 
eluted at < 80°C of 5.1 wt.-% measured by CFC and an isotactic Pentad fraction 
(mmmm) of 91.5% measured by NMR. 

The results from the above Examples and Comparison examples are 
listed in Table 1 . 
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Table 1 



Bei- 
spiel 
Nr. 



Komponente 
(Al) 
(Menge) 



Kompoiiente 
(C) 
(Menge) 



Polymer- 
ausbeute 



MFR 
q/10 min 



q/10 min 



CXS 



Gew.-% 



Tmp 



Eluierte 
Menge 
(CFC, 
unter 
80*C) 



0,62 



% 

96,0 



Bsp. 1 



t-Bu OEt 
Me OEt 



t-3u OEt 

V 

/ \ 

Me OEt 



289,5 



4,5 



2,8 



160,1 



Bsp. 2 



i.Pr OEt 

\/ 
/ \ 

i-?r OEt 



t*3u 0n-3u 

Me 0n-3u 
(27.0ms) 



301,7 



6,2 



3,7 



157,3 



-I- 

t-Bu Oo-C*Ht; 

\ / 

Si 

/ \ 
n-Pr On-CiHir 
&7.1mE) 



0,67 



96,0 



t-3u 



Bsp. 3 



OEt 

/ \ 
Me OEt 



283,4 



4,1 



3,2 



157,6 



0,64 



95,0 



Bsp. 4 



;-Bu OEt 

\/ 

,Me OEt 
I CUbC 



cCiH» OEt 

/ \ 

c-CiH* OEt 
(26.8m C ) 



255,7 



4,3 



3,0 



158,6 



0,61 



95,0 



Bsp. 5 



t-Bu OEt 

v 

\ 
OEt 



t-3u OEij 

.Si 

/ \ 
u-C«Hw OEt 
(29.2IUC) 



243,8 



5,8 



3,2 



158,0 



0,71 



95,0 



Vgl.- 
Bsp. 1 



Vgl.- 
Bsp. 2 



Vgl.- 
Bsp. 3 



t-Bu OEt 

/ \ 
M- OEt 



t-Bu OEt 

/ \ 
Ms OEt 

(2 0.8mg) 



168,6 



7,8 



6,7 



152,5 



234,6 



6,6 



5,5 



154,8 



79,7 



8,1 



3,4 



159,8 



3,5 



92,0 



3,5 



93,0 



5,1 



91,5 



[KEY: Beispiel Nr. = Example No. Komponente (Menge) = Component (amount) Polymer- 
ausbeute = polymer yield Eluirte Menge unter 80°C = amount eluted below 80°C Bsp = 
Example Vgl.-Bsp = comparison example] 
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Patent claims 

Polypropylene resin with the following physical properties: 

(1) a flowability (MFR) of 0.1-1000 g/10 min, measured at 230°C under a 
load of 2.16 kg; 

(2) a xylene solubility (CXS) at 23°C of 0.5-5.0 wt.-%; 

(3) an endothermal main peak temperature (Tmp) of 153-163°C as 
determined on a melting curve obtained with a differential scanning 
calorimeter (DSC); 

(4) an amount eluted at < 80°C of 0.01-3.0 wt.-%, measured with a cross- 
fractionation chromatograph (CFC); and 

14 

(5) an isotactic Pentad fraction (mmmm) of 92.0-98.0 wt.-%, measured by 
13 C-NMR. 

Procedure for the manufacture of a polypropylene resin according to claim 
1 that comprises the step of polymerization of propylene in the presence 
of a catalyst that contains a combination of the components (A), (B) and 
(C) as follows: 

Component (A): a solid catalyst obtained by reaction of a component (A1) 
which is solid and contains titanium, magnesium and halogen as essential 
constituents, with a component (A2) of a silicon compound, represented 
by the general formula R 1 R 2 3 . m Si(OR 3 ) m (in which R 1 is a branched 
aliphatic hydrocarbon group, or a cyclic aliphatic hydrocarbon group; R 2 a 
hydrocarbon group that is either the same as or different from R 1 , or a 
hydrocarbon group that contains a hetero-atom; R 3 is a hydrocarbon 
group with two or more C atoms and 1 < m < 3); 
Component (B): an organo-aluminum compound; 

Component (C): a silicon compound represented by the general formula 
R 4 4-n-Si(OR 5 ) n (where R 4 is a hydrocarbon group, R^a hydrocarbon group 
with 2 or more C atoms and 1 < n < 4). 
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@ Poiypropylenharz und Verfahren zur Herstellung desselben 

(g) Es wird ein Poiypropylenharz bereitgestellt, das die folgen- 
den physikalischen Eigenschaften hat: (1) eine Flie&fahigkeit 
(MFR) von 0,1 bis 1000 g/10 min, gemessen bei 230° C, unter 
einer Belastung von 2,16 kg; (2) bei 23°C eine Xylol-Losiich- 
keit (CXS) von 0,5 bis 5,0 Gew.-%; (3) eine endotherme 
Hauptspitzentemperatur (Tmp) von 153-1 63° C, wie sie an 
einer Schmelzkurve bestimmt wird, weiche mit einem 
Differential-Scanning-Kalorimeter (DSC) gemessen wurde; 
(4) bei einer Temperatur von unter 80° C eine eluierte Menge 
von 0,01 bis 3,0 Gew.-<M>, gemessen mit einem Querfraktio- 
nierungs-Chromatograph (CFC); und (5) eine isotaktische 
Pentad-Fraktion (mmmm) von 92,0 bis 98,0 Gew.-%, gemes- 
sen durch 13 C-NMR. 

Es wird auch ein Verfahren zur Herstellung des oben 
genannten Polypropylenharzes bereitgestellt, das den 
Schritt eines Polymerisierens von PropyJen in Gegenwart 

<eines Katalysators umfa&t, weJcher die Kombination der 
folgenden Komponenten (A), (B) und (C) enthalt: 
1^ Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die 
(0 durch Inkontaktbringen einer Komponente (A1), weiche eine 
© feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und ein Halo- 
id gen a Is essentielle Komponenten enthSIt, mit einer Kompo- 
^ nente (A2), weiche eine Komponente aus einer Siliciumver- 
bindung ist, die durch die allgemeine Formel 
E5 RlR2 3-m SI ( OR3 ) m (>n der R 1 eine verzweigtkettige aliphati- 
*** sche Kohlenwasserstoffgruppe Oder eine cyclische aliphati- 
sche Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasser- 
m stoffgruppe, die ... 

Q 



Die folgenden Angaben sind den vom Anm elder eingereichten Unteriagen entnommen 

BUNDESDRUCKEREI 10.97 702061/960 
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Beschreibung 

Die voriiegende Erfindung bezieht sicfa ganz allgemein auf ein Propyienharz. Die Erfindung bezieht rich 
insbesondere auf ein Propyienharz mit niedriger Kristallinitat, das spezifische physikalische Eigenschaften hat 
und hinsichtlich Transparent Flexibilitat und Schlagzahigkeit hervorragend ist 

Kristalline Polypropylene wurden bisher industriell produziert und ira Hinblick auf ihre Charakteristika, wie 
z. B. hohe Kristallinitat und hohe Stereoregularitat wurden sie auf verschieiienen Gebieten, wie z. B. in Kraft- 
f ahrzeugen und Haushaltselektrogerlten, verwendet Dagegen wurden amorphe Polypropylene, d h. ataktische 
Polypropylene nonnalerweise als Nebenprodukte, fur die es keine Verwendung gibt, beseitigt Allerdings haben 
solche amorphen Polypropylene in den letzten Jahren auf einigen Gebieten Verwendung gefunden, z. R in 
Klebstoffen. AuBerdem haben Polypropylene mit niedriger Kristallinitat die Zwischenprodukte zwischen den 
obigen kristallinen and amorphen Polypropylenen sind, z.R Polypropylene, die eine niedrige endotherme 
Hauptspitzentemperatur (Tmp) und eine niedrige isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) haben, im Vergleich zu 
hochkristaninen Polypropylenen hervorragende flexibilitat Transparenz und Schlagzahigkeit Im Hinblick auf 
diese CharakteristOca finden solche Propylene mit niedriger Kristallinitat Verwendungen, die rich von denen 
hochkristalliner Polypropylene unterscheiden. Das heiflt solche Polypropylene mit niedriger Kristallinitat wer- 
den zur Herstellung von Filmen, Folien usw. verwendet und f anden Anwendung beim SpritzgieBen, Strangpres- 
sen usw. Hericdmmliche Polypropylenharze mit niedriger Kristallinitat enthalten ein Gemisch emes amorphen 
Polypropylenharzes oder eines Polypropylenharzes mh sehr niedriger Kristallinitat und eines relativ hochkri- 
stallinen Polypropylenharzes. Wenn solche Harze zu einem Film geformt werden, neigt die amorphe Polypropy- 
len-Komponente leicht dazu, aus dem Film auszubluten, wodurch die Oberflache des Films klebrig wird 
AuBerdem kann die hochkristaOine Polypropylenharz-Komponente ein FormteU liefern, das unzureichende 
Flexibilitat und Transparenz hat Es war somit schwierig, ein Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitat zu 
erhalten, das em ausreichendes Niveau an Flexibilitat und Transparenz hat und das ein nicht-klebriges Formted 
liefern kann. ^ ^ .... 

Eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht daher darin, die oben genannten Probleme zu eummieren 
und ein Porypropylenharz mh niedriger Kristallinitat bereitzustellen, das eine erhShte Flexibilitat, Transparenz 
und Schlagzahigkeit hat und das ein nicht-klebriges FormteU bereitsteflen kann. 

Von den Erfindera der vorliegenden Erfindung wurde nun festgestellt daB die obige Aufgabe dutch em 
Polypropylenharz, das eine Kombinatxon spezieller physikalischer Eigenschaften aufweist geldst werden kann. 

Somit stellt die voriiegende Erfindung ein Polypropylenharz bereit das die folgenden phyrikalischen Eigen- 
schaften hat: 

(1) eine FlieBfahigkeit (MFR) von 0,1 bis 1000 g/10 roin, gemessen bei 230°C unter einer Belastung von 
2,16 kg; 

(2) bei 23° C eine Xyiol-Ldslichkeit (CXS) von 0^ bis 5,0 Gew.-% ; 

(3) eine endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) von 153— 163°C, wie sie an einer Schmelzkurve 
bestimmt wird, welche mit einem Differential-Scanning-Kalorimeter (DSC) gemessen wurde; 

(4) bei einer Temperatur von unter 80° C eine eluierte Menge von <),01 bis 3,0 Gew.-%, gemessen mit emem 
Querfraktionierungs-Chromatograph(CFC); und 

(5) eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 92,0 bis 98,0 Gew.-%, gemessen durch l3 ONMR. 

Die voriiegende Erfindung stellt audi ein Verfahren zur Herstellung des oben genannten Polypropylenharzes 
bereit das den Schritt eines Polymerisierens von Propylen in Gegenwart eines Katalysators umf aBt welcher die 
Kombination der folgenden Komponenten (A), (B) und (Q enthalt: 

Komponente (A): eine feste Katalysatorkonnionente, die durdi Inkontaktbringen einer Komponente (A1J, 
welche eine feste Komponente ist die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentielle Komponenten enthalt 
nut einer Komponente (A2), welche eine Komponente aus einer SiKciumverbindung ist die durch die allgemeine 
Formel R^^-mSKOR 3 ^ (in der R 1 eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe oder eine 
cyclische aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe wie R l oder 
von dieser verschieden ist oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 3 erne Kohlen- 
wasserstoffgruppe mit zwei oder mehr Kohlenstoff atomen ist und 1 ^ m S 3) dargestellt wird; erhalten wnd; 
Komponente (B): eine Komponente aus einer Organoaluminhimverbindung; 

Komponente (Q: eine Komponente aus einer Silidumverbindung, die dun* fie aDgememe Formel 

R^-pS^OR 5 ^ On der R 4 dne Kohlenwasserstoffgruppe ist R 5 eine Kohlenwasserstoffgruppe mh 2 oder mehr 
Kohlenstoffatomen ist und 1 ^ n ^ 4) dargestellt wird 

Detaillierte Beschreibung der Erfindung 

Polypropylenharz 

Das Polypropylen der vorliegenden Erfindung wird durch die folgenden phyakalischen Eigenschaften charak- 
terisiert . 

Die FlieBfahigkeit MFR ist im Bereich von 0,1 bis 1000 g/10 min, vorzugsweise von ai bis 100 g/10 nun, 
bevorzugtervon0£bis50g/10min. • 

Wenn die MFR unter dem obigen Bereich liegt ist die Formbarkeit des Polypropylenharzes zu emer Fone 
oder dergleichen schlecht und wenn die FlieBfahigkeit MFR den obigen Bereich Obersteigt ist die Festigkeit 
eines Produktes, wie z. R eine Folie, verschlechtert 
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Die Xylol-Ldslichkeit (CXS) bei 23°C liegt im Bereich von 0J5 bis 5 Gew.-%, vorzugsweise von 1,0 bis 
4,0 Gew.-%. Wenn sie 5 Gew.-% fibersteigt, neigt die gebildete Folie leicht dazu, klebrig zu sein, und wenn sie 
weniger als Ofi Gew.-% betrigt, ist die Fonnbarkeh zu einer Folie schlecht 

Die endotherme Hauptsphzentemperatur (Tmp) auf einer Schmelzkurve, die durch Verwendung eines Diffe- 
rential-Scanning- Kalorimeters (DSC) erhalten wird, liegt im Bereich zwischen 153— 163°C Wenn die Peak- 5 
Temperatur hdher als 163°C ist, ist die Kristallinitit zu hoch, urn das angestrebte Polypropylen mit niedriger 
Kristallinitit zu erhalten, und wenn die Sphzentemperatur niedriger als 153°C ist, wind die XyioI-L6slichkeit 
(CXS) zu grofi. Die endotherme Hauptspitzentemperatur liegt vorzugsweise im Bereich von 157— 161° C 

Der Querfraktiomenings-Chromatograph (CFC) ist zur Untersuchung der Kristallinitatsverteilung eines 
Polymeren verwendbar. Unter Verwendung von o-Dichlorbenzol als Ldsungsmittel, ist die eluierte Menge bei to 
einer Temperatur unter 80° Cim Bereich von 0,1 bis 3,0 Gew.-%, vorzugsweise von 0,1 bis2£Gew.-%. 

Das Huat bei einer Temperatur unter 80° C entspricht dem sogenannten amorphen atakdschen Polypropylen. 
Wenn die eluierte Menge davon zu groB ist, wird die geformte Folie klebrig sein. 

Die isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm), gemessen durch l3 ONMR, liegt im Bereich von 92,0 bis 98,0%, 
vorzugsweise von 92J5 bis 97,0%, bevoizugter von 93 fl bis 96£%. is 

Wenn die Fraktion zu hoch ist, ist die Kristallinitit zu hoch, urn das angestrebte Polypropyienharz mit 
niedriger Kristallinitit zu erhalten, und wenn die Fraktion zu niedrig ist, ist es wiederum nicht mdgiich, das 
angestrebte Polypropyienharz mit niedriger Kristallinitit zu erhalten, und zwar aufgrund des Vorliegens von 
ataktischem Polypropylen. Das Polypropyienharz mit niedriger Kristallinitit gemiB der vorliegenden Erfindung 
wird somit durch seine geringe bei einer Temperatur von unter 80°C im CFC eluierten Menge charakterisiert, 20 
obgteich es eine niedrigere Kristallinitit hat als herkdmmHch bekannte Propyienharze. 

Herstellung 

Es gibt keine besondere Beschrinkung bei einem Verfahren zur Herstellung des Polypropyienharzes mit 25 
niedriger Kristallinitat gemiB der vorliegenden Erfindung. Allerdings wird es vorzugsweise nach dem unten 
beschriebenen Verfahren hergestellt 

Somit wird das erfindungsgemiBe Polypropyienharz mit niedriger Kristallinitit vorzugsweise durch die 
Polymerisation von Propyien unter Verwendung eines Katalysators, der die Kombination der folgenden Kom- 
ponenten (A), (B) und (Q enthalt, hergestellt Wenn gewtinscht, kann der Katalysator auch eine weitere Kompo- 30 
nente, d. h. die vierte Komponente, zusitzlich zu den Komponenten (AX (B) und (C) enthalten. 

Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die durch Inkontaktbringen einer Komponente (Al), 
welche eine feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und em Halogen als essentieQe Komponenten enthalt, 
mit einer Komponente (A2% welche eine Komponente aus einer Siliciumverbindung ist, die durch die allgemeine 
Forme! I^R^-mS^OR^m (in der R 1 eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe oder eine 35 
cyclische aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe wie R 1 ist 
oder von dieser verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 3 eine 
Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 < m < 3) dargestellt wird, erhalten 
wird; 

Komponente B: eine Komponente aus einer Organoalnminiumverbindung; 40 
Komponente C: eine Komponente aus einer Siliciumverbindung, die durch die allgemeine Formel 
R^-nSitOR 5 ^ On der R 4 eine Kohlenwasserstoffgruppe, R 5 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder mehr 
Kohlenstoffatomen ist, und 1 £ n £ 4) dargestellt wird. 

(1) Feste Katalysatorkomponente 45 

Die Komponente (A) des Katalysators der vorliegenden Erfindung ist ein Produkt, das durch Kontakt 
zwischen einer spezifischen festen Komponente (Komponente (Al)) und einer spezifischen Siliciumverbindung 
(Komponente (A2)) erhalten wind Wenn gewunscht, kann die Komponente (A) der vorliegenden Erfindung 
zusitzlich zu den obigen drei essentieOen Komponenten auch andere Komponenten enthalten. 50 

Komponente (Al) 

Die feste Komponente der vorliegenden Erfindung ist eine feste Komponente fur die stereospezifische 
Polymerisation von Propyien, die Titan, Magnesium und Halogen als essentieUe Komponenten enthalt Die feste 55 
Komponente kann, wenn gewunscht, auBer den drei essentiellen Elementen auch noch weitere Elemente 
enthalten. Die in der festen Komponente enthaltenen Elemente konnen in Form einer Verbindung vorliegen. 
Ferner kdnnen die Elemente wechselseitig verbunden sein. 

Feste Komponenten, die Titan, Magnesium und Halogen enthalten, sind per se bekannt und werden zum 
Beispiel in den japanischen Patent-Offenlegungen Nr. 53-45688, 54-3894, 54-31092, 54-39483, 54-94591, 60 
54-118484, 54-131589, 55-75411, 55-9051 a 55-90511, 55-127405, 55-147507, 55-155003, 56-18609, 56-70005, 
56-72001, 56-86905, 56-90807, 56-155206, 57-3803, 57-34103, 57-92007, 57-1 21003, 58-5309, 58-5310, 58-5311, 

58- 8706, 58-27732, 58-32604, 58-32605, 58-67703, 58-117206, 58-127708, 58-183708, 58-183709, 59-149905, 

59- 149906 und 63-1 08008 bekannt Von diesen bekannten festen Komponenten kann irgendeine in der vorliegen- 
den Erfindung eingesetzt werden. 65 

Magnesiumverbindungen, die als MagnesiumqueOe dienen, kdnnen fblgende umfassen: Magnesiumdihaloge- 
nid, Dialkoxymagnesium, Alkoxymagnesiumhalogenid, Magnesiumoxyhalogenid, Dialkylmagnesium, Magne- 
siumoxid, Magnesiumhydroxid, Carbonsiuresalze von Magnesium usw. Die Magnesiumverbindungen sind vor- 



3 



DE 197 27 065 Al 

zugsweise solche, die durch MgtOR^-pXp (in der R 6 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, deren Kohlenstoffzahl 
vorzugsweise 1 bis 10 ist; X ein Halogen ist, und 0 SpS 2) dargestellt wird, z. B. Magnesiumdihalogenid und 
Dialkoxymagneshim. 

Thanverbindungen, die als Titanquelle dienen, kdnnen solche Verbindungen sein, die durch die allgemeine 

5 Formel Ti^OR^-qXq (worin R 7 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, deren Kohlenstoffzahl vorzugsweise 1 bis 10 
ist; X ein Halogen ist, und 0 < q < 4) dargestellt werden. Speziell kdnnen die Titanverbindungen die folgenden 
umfassen: TiCU, HBr* Ti(OC2H5)Cb, TtfOCaHs^ T^H,)^ T<<M-CjH 7 )CIj, TifO-n-C*^) Cb, T<0-n- 
CA)*a» TifOQHsJBr* TifOQHsXO-n^H^ ^O-n-CiH^a TifOCeHsJO* Ti(04CA)A Ti(0-n- 
CsHuJCU T^O-a-CeHnJCU, TKjKMk TXO-n-CaH;)* TifO-n-COfe)* TifO-i-CiH^ TifO-n-QHufc T<0-n- 

10 C 6 Hi 7 )*undr<OCH2CH(C2H5)C4H 9 )4. 

AuBerdem kann auch eine Moiekularverbindung, die durch Reagierenlassen von TiX'4 (in der X' Halogen ist) 
mit einem Elektronendonor, wie er spater beschrieben werden wird, erhalten wird, als Titanquelle eingesetzt 
werden. Solche Molekularverbindungen kdnnen speziell folgende umfassen: TiCU • CH3COC2H5, 
TiCU • CH3CO2C2HS, TiCU • CoHsNO* TiCU • OhCOO, TiCU • CeHsCOCI, TiCU • QHsCO^Hs, 

15 TiCU • aCXX^H^TiCU • C4H4O usw. 

Daruber hinaus kdnnen Titanverbindungen, wie z. B. HCb (das durch Reduzieren von TiCU mit Wasserstoff, 
mit AlunumummetaU oder mit einer organometallischen Verbindung) erhalten werden kann, TiBr* 
Ti(OC2Hs)Cl2, T1CI2, Dicyclopentadienyltitandichlorid und C^clopenmdienyltitantrichlorid verwendet werden. 
Von diesen Titanverbindungen werden TiCU, Ti(On-C4H 9 )4 und T^CX^HsX^ bevorzugt 

20 Ini allgemeinen wird Halogen aus den obigen Halogenverbindungen von Magnesium und/oder Titan zuge- 
ftthrt Alternativ kann es aus anderen Halogenquellen zugefuhrt werden, z.R aus wohlbekannten Halogenie- 
rungsagenzien, die Halogenverbindungen von Aluminium, beispielsweise AlCb, Halogenverbindungen von 
Silichnn, beispielsweise SiCU, Halogenverbindungen von Phosphor, beispielsweise PCb und PCU, Halogenver- 
bindungen von Wolfram, beispielsweise WCU und Halogenverbindungen von Molybdan, beispielsweise M0CI5 

25 umfassen. Das in der Katalysatorkomponente enthaltene Halogen kann aus der aus Fluor, Chlor, Brom, Iod und 
Gemischen der genannten bestehenden Gruppe ausgewahlt werden. In besonders bevorzugter Weise ist es 
Chlor. 

Die feste Komponente zur Verwendung in der voriiegenden Erfindung kann zusatzlich zu den oben genann- 
ten essentiellen Komponenten wehere Komponenten enthalten, z. B. Aluminiumkomponenten, wie Al(OC 2 H 5 )3, 
30 AJ(0-i-C3H 7 )3 und AKOCHs^ und Borverbindungen, wie B^CHs)* B(OC 2 H s )3 und BtOCeHs)* Diese Kom- 
ponenten kdnnen in der f esten Komponente als Aluminium- und Borkomponenten zuruckbleiben. 

Daruber hinaus kann bei der HersteHung der festen Komponente ein Elektronendonor als innerer Donor 
verwendet werden. Die Elektronendonoren (innere Donoren), die zur Herstellung der festen Komponente 
verwendet werden kdnnen, kdnnen folgende umfassen; Sauerstoff-enthaltende Elektronendonoren, z. B. Alko- 
35 hole, Phenole, Ketone, Aldehyde, Carbonsauren, Ester von organischen oder anorganischen Sauren, Ether, 
Saureamide und Saureanhydride; und Strckstoff-enthaltende Elektronendonoren, wie Z.B. Ammoniak, Amine, 
Nitrile und Isocyanate. 

Die Elektronendonoren kdnnen speziell umfassen: (a) Alkohole, die 1 bis 18 Kohlenstoffe enthalten, z. B. 
Methanol Ethanol, Propanol, Butanol, Pentanol, Hexanol, Octanol, Dodecanol, Octadecylalkohol, Benzylalkohol, 

40 Phenylethyialkohol und Isopropylbenzylalkohol; (b) Phenole, die 6 bis 25 Kohlenstoffatome enthalten, und die 
Alkyigruppen enthalten kdnnen, z. B. Phenol, Kresol, Xylenol, Ethylphenol, Propylphenol, Isopropylphenol 
Nonylphenol und Naphtholgruppen; (c) Ketone, die 3 bis 15 Kohlenstoffatome enthalten, z. B. Aceton, Methylet- 
hylketon, Methyiisobutylketon, Acetoketon und Benzophenon; (d) Aldehyde, die 2 bis 15 Kohlenstoffatome 
enthalten, z. B. Acetaldehyd, Propionaldehyd, Octylaldehyd, Benzaldehyd, Tolualdehyd und Naphthaldehyd; (e) 

45 Ester organischer Sauren, die 2 bis 20 Kohlenstoffatome enthalten: Monoester organischer Sauren, z. B. Methyl- 
formiat, Methylacetat, Ethylacetat, Vinyiacetat, Propylacetat, Octylacetat, Cyciohexylacetat, CeDosolv-Acetat, 
Ethylpropionat, Ethylbutyrat, Ethylvalerat, Ethylstearat, Methylchloracetat, Ethyldichloracetat, Methylmetha- 
crylat, Ethyicrotonat, Cycloheran-methylcarbojrylat, Ethyibenzoat, Propylbenzoat, Butylbenzoat, Octyibenzoat, 
Cyclohexylbenzoat, Phenylbenzoat, Benzyibenzoat, Celiosolv-benzoat, Methyitoluylat, Ethyltohrylat, Amylto- 

50 luylat, Ethylethyibenzoat, Methylanisat, Ethylanisat, Ethyiethoxybenzoat, y-Butyrolacton, a-Valerolacton, Cou- 
marin und Phthalid; und Ester organischer Pohysiuren, z. B. Diethylphthalat, Dibutylphthalat, Diheptylphthalat, 
Diethylsuccinat, Dibutylmaleat, l^-Cydohexandiethytearboxylat, Ethylencarbonat, Norbornan^enyl-U-dime- 
thyicarboxylat, C^opropan-l,2-dicarbonsaure-n-hexyl- und 1,1-Cyclobutan-diethylcarboxylat; (f) Ester anorga- 
nischer Siuren, die Kieselsiureester umfassen (ausgenommen Sifidumverbindungen, die durch die oben genann- 

55 te allgemeinen Formel R l Kh^is&KO^U dargestellt werdenX z. B. Ethylsuicat, ButybOicat und Phenyltriethox- 
ysilan; (g) Saurehalogenide, die 2 bis 15 Kohlenstoffatome enthalten, z. B. Acetylchlorid, Benzoylchlorid, Toluyl- 
saurechlorid, Anissaurechlorid, Phthaloylchlorid und Isophthaloylchlorid;(h) Ether, die 2 bis 20 Kohlenstoffato- 
me enthalten, z. B. Methylether, Ethylether, Isopropyletiier, Butylether, Amylether,Tetrahydrofuran, Anisol und 
Diphenylether; (i) Amide, z. B. Saureamide, Benzoesaureamid und Toluylsaureamid; 0) Amine, z. B. Methylarnin, 

go Ethylamin, Diethylamin, Tributyiamin, Piperidln, Tribenzylamin, Anilin, Pyridin, Picolin und Tetramethyldiamin; 
(k) Nitrile, z. B. Acetonitru, Benzonitril und Phenylessigsaurenitril; 0) Alkoxyesterverbindungen, z. B. 2<Ethox- 
ymethyljethylbenzoat, 2-(t-Butoxymethyl)ethylbenzoat > 3-Ethoxy-2-ethylphenylpropionat, 3-Ethylethoxypro- 
pionat, 3-Ethoxy-2-s-ethylbutylpropionat und 3-Ethoxy-2-t-ethylbutylpropionat; und (m) Ketonesterverbindun- 
gen, Z.B. 2-Ethylbenzoylbenzoat, 2-(4'-Methylbenzoyl)ethylbenzoat und 2-BenzoyI-4^ethyldimethyIbenzoat 

65 Die Hektronendonoren sind vorzugsweise Esterverbindungen organischer Sauren und SSurehalogenidverbin- 
dungen, bevorzugter Phthalsaurediesterverbindungen, CeHosolvacetatesteryerbindungen und Phthalsaurediha- 
logenide. 



4 



DE 197 27 065 Al 

Komponente (A2) 

Die Siliciumverbindung znr Verwendung in der voriiegenden Erfindung wird durch eine allgemeine Fbrmel 
R , R 2 j_ m Si(OR , )to fin der R» eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe oder erne cycbsche 
aBphatischeKohlenwasserstoffgrappeis^ 5 
verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe ist, R 3 eine Kohlenwasserstoff- 
gruppe ist, die 2 oder mehr Kohlenstoffatome enthilt, und 1 ^ mi 3)dargestentDieSfliduinveAiiMiu^kann 
ein Gemisch der Silidumverbindungen sein, die durch die obige allgemeine Formel dargestdlt werden. Wenn R 
eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist, so ist die verzweigte Kette vorzugsweise von 
einem Kohlenstoffatom, das einem SiHciumatom benachbart ist, aus verzweigt Die verzweigte Kette ist vor- to 
zugsweise ein Alkylgruppe, eine Cycloalkylgruppe oder eine Arylgruppe (z. B. eine Phenylgruppe oder erne 
Methyl-substituierte Phenylgruppe). R 1 ist bevorzugt eine Gruppe, in der das Kohlenstoffatom einem Sibcium- 
atom benachbart ist, dh. das Kohlenstoffatom in o-PosWon ist ein sekundfires oder tertiares, speaeH em 
tertiares Kohlenstoffatom. Wenn R 1 eine verzweigtkettige Kohlenwasserstoffgruppe ist, ist die Anzahl der 
Kohlenstoffatome im allgemeinen 3 bis 20, vorzugsweise 4 bis 10. Wenn R l eine cycBsche Kohlenwa^erstoff- is 
gruppe ist, betragt die Anzahl der Kohlenstoffatome im allgemeinen 4 bis 20, vorzugsweise 5 bis 10 R» ist eme 
Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe ist wie R' oder von dieser verschieden ist, oder R 2 ist eme em Hetero- 
atom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe; Die Anzahl der Kohlenstoffatome ist dabei im allgemeinen 1 bis 20, 
vorzugsweise 1 bis 10. R 3 ist eine Kohlenwasserstoffgruppe, die 2 oder mehr Kohlenstoffatome hat und ist 



vorzugsweise eine 

Kohlenstoffatomen. , . „. , . 

Die SiHciumverbindungen zur Verwendung in der voriiegenden Erfindung kdnnen speziell folgende umfassen: 

(CHs^CHjXOQHs):, (CHjJjCSKCHjXO-n-C^ (^f^^^^^^^^^t 
(CHsijCStfCHsXO-i-C^^ (CH 3 ) 3 CSi(CH3XO-t-C,H 9 k (OTs^CSitCHs^CSifCftXO-n-CsHnJi 

S^CHlxO-n^SS^ (ci^Wo-n^oH^ JES&'SSES'St " 

CH,?CS^3H,XOC 2 H5C (CH,),CSi(i-C3H,XOC 2 H5H GS^E^SBfc' 

CH 3 ScSiC.-C4H 9 XOC 2 H5C (OTj^s^XCWk JBS^rf^&gfc 

(CHs^CSKn-CsHnXOCjHT)! (CHj^ts-fcHtfOC^k (CTjJjCSifr^HijXC^Hsk 

bfek (CHj^CiHTXO-i-C^^ (CHjJjCSKQHsXO-s-C^^ J£I&^^<M<**k 30 
(CHjfoiCQkxO^Hufe (CH 3 )3CSi(C2H,XO.n-QH,7> ^^M^M^^u^ 

(CHsWCStfi-CsHrXO-s-ciHsk (CHafeCSul-CsHyXO-t-C^k (CHsJjCSiCi^sHjXO-n-CgHis^, 

CsHrXOCzHsk (CHs^ifO-n-C^XOCaHsk (CHsJjCSKO-i-C^HgXOCjHsk (C^^^^XOQHsk 3S 

CeHuXOCiHsk (CHjJsCSXO^HnXOQHsk fi^jH^OQH^k Jtpfj^SS^ 
(•CJ&^OGHfe (nWcWu^SiCOQHsk (c-QH^KOCiH,^ O^sft^C-n^k ^SJ^M^St' 

(c<yi„)2Si(0-n-C4H 9 k (t^Crfln^O-n-CsHuk (c^Hu^O-n-CsH^k J^}^^^^ 40 
c<^„^CH3XO-n-C 3 H,k (c-CeHnMCHjXO-n^k ^J'^^v^h^ 

c-QHnRcHjXO-n-QHtrk (c-C^nJS^ftXOJiHjk ^^I^SSSSSSl 

ieXtfujsfcH&OCtffek. (CjHs^CHjXOQHsk (QHs^CSCCHjXO-n-CjHrk <£"»^< C *X°t 
CjHzk (QrlsJsCSKCHaXO-n-QH^. (CiHsfeCSi^XO-i-C^k ^(gWWpfft „ 
(C^^CS^XO^Huk (QH^^XO-n^Hirk ^^^S^Sr^t * 

CjrfcfojQHiko&rfek (C^JjCsiti-CHrXOQHsk ^^t^^^t 

C 2 H 5 ^CSa>C < H^OC J H s k (C^CSiCs-QH^OCiHsk J < ^^ t ^S9^t 

^JcsJn-QHnXOQHTk (CjHsJjCS^rfeXOQHsk "(P^^S^Su't 

QHsgcsJc-CsHnXOC.Hsk HCCHjMXCHs^CHsXOCaHsk "g^g^gfjgg^ M 
HfCHAaCHsWSu'n-CaHryOCiHsk ^CHsJzCXCHsJtCSiO-CjH/XOQHs^ » 

CjH 7 k HCCHjgqCHjJzCSitCHjXO-^CHzk HCC^WCH^^CHjXO-n-QHsk 

(CHsMC^sJCS^HjXO-n^ifek (CHsMCjHsJCSiCQHsXO-n-C^ J9*^°*%& J9$??2" ? 
QHVk (CHiScSifO-i-CjHrk (CHj^O-n-C^k (CHj^O-i-QHsk ^^Sg?^ 0 /" 9 ^ 
(CH&KO-nSHnk ^cVn-QH.rk (CHs^CSKO-n-CoH^k (C^W^^CCaHsk 
CH^^HsJCS^n^k (^WOzHsJCSiCO-i-CaHzk £"^^<°-^^ ( ^§S?^ 
OHsk (CH3WC 2 H 5 )CSi(0-t-C4H9k (CHsMCiHsJCSiCO-n-CsH,^ (CHsM^HjJCS^an-CWirk 

QHrk (CH 3 XQH 5 ) 2 CSi(0-n-C«H9k (CH£QHs^O+C«H»k J^^^ 5 )^ 0 '^^ 
(CH3XC 2 H5)2CSi(0-n^„k (CHjXQHsJjCSiCan-QH^k JSS^^^^S^^ 

HC^qClScSitOC^k H(CH,)2C(CH3)2CSKO-n-C 2 H 7 k ^tS^SS^St 
ScHjfeaCHjWo-n^k HfCHjJACHj^O-i-C^Isk H(CH 3 ) 2 C(CH3) 2 CSi(0-t-C l H 9 k 
ScH KcHScs5aSH S. H(CHT)2C<C^C(CH^XO-n-QH.7k HCCHaWCHa^O-n-C.oH.ik 
(CHiScH^HsX^^^ 
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Si (OC 2 H s ) 3/ 



Si (CH 3 ) (OC 2 Hs) 2/ 



Si(OC 2 H 5 ) 3 , 



Si(0C 2 Hs) 3 , 



Si(OC 2 H s ) 3 , 



£ ZJZ? ~~ si(CHa) {0C2H5)2 ' 



■ Si(CH 3 ) (0-11-0^7)2/ 




Si (CH 3 ) (O-11-C4H9) 2/ 



Si (CH 3 ) (0C 2 H s ) (0-n-C 4 H 9 ) 2 , 



Si(0C 2 H s )3, 



Wie oben f estgestellt wurde, kann die Komponente (A) der vorliegenden Erfindung, wenn notwendig, zusatz- 
lich zu den oben genannten essentieUen Komponenten wahlfreie Komponenten enthalten. Die folgenden Ver- 
bindungen werden in geeigneter Weise als derartige wahlfreie Komponenten eingesetzt 

(A) Vmybuanverbindungen 

Vinyisilanverbindungen zur Verwendung in der vorliegenden Erfindung kdnnen eine Struktur haben, in der 
eine VTnyigruppe (CH 2 ~CH-) mindestens ein Wasserstoffatom in Monosilan (SH4) ersetzt und in der ein 
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Halogen (vorzugsweise CI), eine Alkyigruppe (vorzugsweise eine Kohlenwasserstoffgruppe mitlbis 12 Kohlen- 
stoffatomenl eine Aryigruppe (vorzugsweise Phenyl), eine Alkoxygnippe (vorzugsweise erne Alkoxygnippe nut 
1 bis 12 Kohlenstoffatomen) oder dergleichen einige der verbleibenden Wasserstoff atom e ere etzt. 

Die Vinvlsilanverbindungen kdnnen spezieO die folgenden umfassen: CH^CH-SiHi CH2-ch-*ihj 
fCHA SrCH-ScHs)2. CH 2 -CH-Si(CH3h, CH 2 =SiCU, CH^CH-Sid^), CH 2 -CH- 
ScH,^-CH^ 

C^CH-StfCHjWCiHA CHj-CH-StfCHj) (dHsfc, CH 2 -CH-Si(n-C«H 9 X CHj-CH-Si(CsH s k 

fcft^-O-sAMOT-CHA (CHj-CH^iHj, (CH.-CHkSiCI* (Cft-CH^CH* und 
(CHj=CH)jSi(C6Hs^ 

(B) Organometallische Verbindungen 

Es kdnnen auch organometallische Verbindungen von Metallen, die zu den Gruppen I bis III 1 des Periodensy- 
stems gehdren, verwendet werden. Die organometallischen Verbindungen zur Verwendung m der voruegenden 
Erfindung haben mindestens eine Bindung organische Gruppe-MetalL Derartige organischen Gruppen and 
typischerweise KoMenwasserstoffgruppen, in denen die Anzahl der Kohlenstoff atome im allgemeinen 1 bis 20, 
vorzugsweise 1 bis 6 ist Mindestens eine Valenz des MetaOs der organometallischen Verbuidung ist mit einer 
organfcchen Gruppe befriedigt. wie das oben festgestelh ist, und die verWeibende yalenz (Valenzen) desselben 
(wenn es welche gibt) kdnnen mit einem Wasserstoffatom, einem Halogenatom, einer Hydrocarbyloxygruppe 
(die Zahl der KoMenstoffatome kann im aBgemeinen 1 bis 20, vorzugsweise 1 OB 6, sent), oder mit einem 
weiteren Metall in derselben organometallischen Verbindung via Sauerstoffatom (z. B. -O- AH.CHj)- un Fall 
von Methyialumoxan) oder dergleichen befriedigt sein, »A—JMim.» 

Derartige organometallische Verbindungen kdnnen msbesondere folgende umfassen: (a) Organohthiumver- 
bindungen, Z.B. Metbyffithium, n-ButyffitMum und t-Butyffithium; (b) Organoniagnesiimivertjindungen, z.8. 
Butylethylmagnesium, Dibutyimagnesium, Hexylethylmagnesium, Butylmagnesiumchlond und t-BuQIinagnesi- 
umbromid; (c) Organozinkverbindungen, wie Diethylzink und Dibutybink;und(d) Orgaroaliiminnimverbmdun- 
gen, wie z. B. Trimethylaluminium, Triemyialuminium, Triisobutylaluminium, Tn-n-hexylalununrnm, DieAytalu- 
miniumchlorid, Diethylaluminiumhalogenid, Diethylaluminiumethoxid, Ethyl a lii m i ninms esquichlond, Ethylalu- 
miniumdichlorid und Methyialumoxan. Organoaluminiumverbindungen sind besonders beyorzugt 

Jede der oben genannten optionalen Komponenten (A) und (B) kann einzeln oder als Gemisch aus zwei oder 
mehreren verwendet werden. Die Verwendung der optionalen Komponenten kanndie Effekte der voriiegenden 
Erfindung verstarken. 

Herstellung von Komponente (A) 

Die Komponente (A) kann durch ein schrittweises oder gleichzehiges Inkontaktbringen der oben beschriebe- 
nen essentiellen und optionalen Komponenten und Waschen des resultierenden Produktes ! nut .einem orgam- 
schen Losungsmittel, z. B. einem Kohlenwasserstoffldsungsmittel oder einem halogenierten Kohlenwasserstoff- 
iSsungsmittel, in einem Zwischenschritt oder in einem Endschritt hergestellt werden. 

So kann die Komponente (A) in einem Zweistufenverf ahren hergestellt werden, wobei die feste Komponente 
(A\ die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentiefle Komponenten enthSlt, zuerst hergestettt wird, und das 
feste Produkt mit der Siliciumverbindung (A2) in Kontakt gebracht wird; oder sie kann nach emem Emstufenver- 
f ahren hergestellt werden, wobei die Siliciumverbindung (A2) in dem Verfahren der Herstenung der festen 
Komponente (Al) vorhanden sein gelassen wird, urn so die Komponente (A) direkt herzusteuen. Von diesen 
Verfahren ist das zuerst genannte Verfahren bevorzugt 

Die Bedingungen zur DurchfOhrung des Kontaktes zwischen den Komponenten zur Bildung der K.omponente 
(A) sind nicht besonders beschrankt, solange die angestrebten Wirkungen der voriiegenden Erfindung erreicht 
werden. Im allgemeinen werden allerdings die folgenden Bedingungen angewendet Die KDntakttemperator 
liegt vorzugsweise im Bereich von etwa zwischen - 50 bis etwa 200'C, vorzugsweise zwischen 0 und 100°C Der 
Kontakt kann unter Anwendung mechanischer Mittel, wie Z.B. einer Rotationskugelmuhle, emer Vibrations- 
muhle, einer Strahlmohle oder einer RfihrmOhle durchgefuhrt werden, oder nach einem Verfahren erfolgen, das 
ein VerdOnnen der Komponenten mit einem inerten Verdunnungsmittel und ROhren des Systems umfaBt Das 
inerte Verdunnungsmittel kann ein aliphatischer oder aromatischer Kohlenwasserstoff oder em Halogenkonlen- 
wasserstoff oder ein Polysiloxan sein. . . 

Obgleich die Mengen der jeweiHgen Komponenten zur Bildung der Komponente (A) mete in besonderer 
Weise limitiert sind, solange die beabsichtigten Effekte der voriiegenden Erfindung eraelt werden, konnen die 
folgenden Mengen im allgemeinen angewendet werden. Das Molverhaltnis der Titanverbmdung zu der Magne- 
siumverbindung kann im Bereich zwischen 0,0001 bis 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 10, Itegen. Wenn eine 
Halogenverbindung als HalogenqueUe verwendet wird, kann das Molverhaltnis der Halogenverbmdung zu der 
Magnesiumverbindung im Bereich zwischen 0,01 und 1000, vorzugsweise zwischen 0,1 und 100, kegen, und zwar 
ungeachtet der Tatsache, ob die Titanverbindung und/oder die Magnesiumverbindung em Halogen enthalt 
(enthalten) oder nicht Die Sificiumverbindung, Komponente (A2), kann in einer solchen Menge verwendet 
werden. daB das Molverhaltnis von Silicium zu Titan in der resultierenden Komponente (A) nn Bereich zwischen 
0,01 bis 1000, vorzugsweise 0,1 und 100, sein wird. , „ 

Wenn die Vinylsilanverbindung verwendet wird, kann sie in einer derarhgen Menge verwendet werden, daB 
das Molverhaltnis Vinylsilanverbindung zu der Titankomponente in der resultierenden Komponente (A) un 
Bereich zwischen 0,001 bis 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 100, liegt Wenn die Aluminium- und Borver- 
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bindungen verwendet werden, kdnnen die Molverhaltnisse dieser Verbindungen zu der Magnesiumverbindung 
fan Bereich zwischen 0,001 and 100, vorzugsweise zwischen 0,01 und 1, tiegen. Wenn der Elektronendonor 
verwendet wird, kann das Molverhaltnis Elektronendonor zu der Magnesiumverbindung im Bereich zwischen 
0,001 und 10, vorzugsweise zwischen 0,01 und 5, fiegen. 

Die Komponente (A) kann hergesteilt werden, indem die Komponenten (Al) und (A2), wenn notwendig, unter 
Verwendung weiterer Komponenten, wie z. B. einem Elektronendonor, zum Beispiel nach einem der folgenden 
Verfahren miteinander in Kontakt gebracht werden: 

(a) ein Verfahren, bei dem ein Magnesiumhalogenid rait einem Elektronendonor, einer Titan-enthaltenden 
Verbindung, einer Silidumverbindung und einem Sulfonat in Kontakt gebracht wird; 

(b) ein Verfahren, bei dem Aluminhunoxid oder Magnesiumoxid mit einer Phosphorhalogenidverbindung 
behandelt wird, und das behandelte Aluminiumoxid oder Magnesiumoxid mit einem Magnesiumhalogenid, 
einem Elektronendonor, einer Silidumverbindung, einer Tltanhalogenidverbindung und einem Sulfonat in 
Kontakt gebracht wird; 

(c) ein Verfahren, bei dem ein Magnesiumhalogenid mit Titantetraalkoxid und einer speziellen polymeren 
Silidumverbindung in Kontakt gebracht werden, die resultierende feste Komponente mit einem Titanhalo- 
genid und/oder einem Siliciumhalogenki in Kontakt gebracht werden, das resultierende Reaktionsprodukt 
mit einem inerten organischen Losungsmittel in Kontakt gebracht wird, und dann das Reaktionsprodukt mit 
einer Silidumverbindung und einer Sulfonatverbindung, entweder gleichzeitig oder schrittweise, in Kontakt 
gebracht werden. Als polymere Silidumverbindung werden solche bevorzugt, die durch die Formel 
— (-SiH(R*)-0— >— dargestellt werden (worm R 8 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 1 bis 10 Kohlen- 
s toffatomen ist, r einen solchen Polymerisadonsgrad bezeichnet, da£ die Viskosit&t der polymeren Silidum- 
verbindung im Bereich zwischen 1 und 100 Centistoke liegt Spezifische bevorzugte Beispiele fur die 
polymere Silidumverbindung umfassen Methylhydropolysiloxan, Ethyihydropolysfloxan, Phenyihydropoly- 
siloxan, Cydohexylhydropolysiloxan, UA7-Tetramethjdcyclotetrasiloxan und 13A7£-Pentamethykgrdo- 
pentasQaxan; 

(d) ein Verfahren, bei dem eine Magnesiumverbindung in Titantetraalkoxid und/oder einem Elektronendo- 
nor auf geldst wird, dne feste Komponente mit einem Halogenierungsmittel oder einer Tltanhalogenidver- 
bindung abgeschieden wind, und die feste Komponente dann entweder gleichzeitig oder schrittweise mit 
einer Silidumverbindung, einer Titanverbindung und einer Sulfonatverbindung in Kontakt gebracht wird; 

(e) ein Verfahren, bei dem eine Organomagneshunverbindung, z.B. ein Grignard-Reagenz mit einem 
Halogenierungsmittel, einem Reduktionsmittel oder dergleichen in Kontakt gebracht wird, das resultieren- 
de Produkt mit einem Elektronendonor, wenn notwendig, in Kontakt gebracht wird, und das dann resultie- 
rende Produkt entweder gleichzeitig oder schrittweise mit einer Silidumverbindung, einer Titanverbindung 
und emer Sulfonatverbindung in Kontakt gebracht wird; und 

(f) ein Verfahren, bei dem eine Alkoxymagnesiumverbindung entweder gleichzeitig oder schrittweise mit 
einem Halogenierungsmittel und/oder einer Titanverbindung, einer Silidumverbindung und einer Sulfonat- 
verbindung in Gegenwart oder Abwesenheit eines Elektronendonors in Kontakt gebracht wird, oder indem 
diese separat miteinander in Kontakt gebracht werden. 

Unter den oben angefQhrten Verfahren and die Verfahren (a> (c), (d) und (0 bevorzugt Die Komponente (A) 
kann mit einem inerten organischen Losungsmittel, z. B. einem aliphatischen oder aromatischen Kohlenwasser- 
stoffldsungsmittel (z. B. Hexan, Heptan, Toluol oder Cyclohexan) oder einem halogenierten Kohlenwasserstoff- 
I5sungsmittel (z. B. n-Butylchlorid, 1,2-Dichlorethan, Tetrachlorkohlenstoff oder Chlorbenzol) in einem Zwi- 
schenschritt oder dnem abschlieBenden Schritt seiner Herstellung gewaschen werden. 

Die Komponente (A) zur Verwendung in der voiiiegenden Erfindung kann auch erne sein, die ein Vorpolyme- 
risationsverfahren, das ein Polymerisieren einer eine Vinylgruppe enthal tenden Verbindung, z. B. ein Olefin, eine 
Dienverbindung oder StyroL in Gegenwart der oben hergestellten Komponente (A) durchgemacht hat Die 
define, die fur die Vorpolymerisation zu verwenden sind, haben 2 bis 20 Kohlenstoffatome und Beispiele dafQr 
sind: Ethylen, Propyien, 1-Buten, 3-Methylbuten-l,l-penten, 1-Hexen, 4-Methylpenten-l,l-Octen, 1-Decen, 
1-Undecen und 1-Eicosen. Spezifische Beispiele fur die Dienverbindungen konnen 13-Butadien, Isopren, 1,4-He- 
xadien, 1^-Hexadien, l^-Pentadien, 1,4-Pentadien, 2,4-Pentadien, 2^-Octadien, cis-2,trans-4-Hexadien,trans- 
2,trans-4-Hexadien, 13-Heptadien, 1,4-Heptadien, 1^-Heptadien, 1,6-Heptadien, 2,4-Heptadien, Dicyclopenta- 
dien, 13-Cydohexadien, 1,4-Cydohexadien, Qrclopentadien, U-Cydoheptadien, 4-Methyl-l,4-hexadien, 5-Me- 
thyl-l,4-hexadien, 1,9-Decadien, 1,13-Tetradecadien, p-Divinylbenzol, m-Divinylbenzol, o-Divinylbenzol und Di- 
cydopentadien umfassen. Die Styrole kdnnen Styrol, a-Methylstyrol, Allylbenzol und Chlorstyrol umfassen. 

Die Reaktionsbedingungen in dem oben genannten Vorpolymerisationsverfahren sind nicht in besonderer 
Weise eingeschrankt, solange die beabsichtigten Effekte der vorliegenden Erfindung errdcht werden; allerdings 
kdnnen die folgenden Bedingungen im aligemeinen angewendet werden, Die Menge der vorpolymerisierten, 
eine Vinylgruppe enthaltenden Verbindung kann im Bereich zwischen 0,01 bis 100 g, vorzugsweise zwischen Q,l 
bis 50 g, bevorzugter zwischen Q£ und 10 g, pro 1 g der festen Katalysatorkomponente, liegen. Die Reaktions- 
temperatur kann bei der Vorpolymerisation im Bereich zwischen - 150 bis 150°C; vorzugsweise zwischen 0 und 
100°Q liegen. Die Reaktionstemperatur der Vorpolymerisation ist vorzugsweise niedriger als die der "Hauptpo- 
tymerisation 0 von Propylea Im aligemeinen wird die Reaktion vorzugsweise unter Rfihren ausgeftthrt In diesem 
Fall kann ein inertes Losungsmittel, z. B. n-Hexan oder n-Heptan, verwendet werden, 
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(2) Komponente aus einer Organoahiminii i mverbindung 

Die Orgaaoaluminhimverbindung (Komponente (B)X die in der vorliegenden Erfindung verwendbar ist, kann 
eine sein, die durch die allgemeine Formel R 9 3_»A1X, oder R^-tAItOR 11 ^ (in der R? and R 10 jeweils eine 
Kohlenwasserstoffgruppe mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen oder Wasserstoff darsteHen, R 11 eine Kohlenwasser- 5 
stoffgruppe ist, X ein Halogen ist, und s und 1 0 is<3,0<t< 3 sind) dargestellt wird, Spezifische Beispiele 
umfassen (a) Trialkylaluminium, 2. B. Trimethjl aluminium, Triethyl aluminium, Triisobutylaluminium, Trihexyla- 
luminium, Trioctylaluminium und Tridecylaluminium ; (b) Aikylaluminiumhalogenide, z. B. Diethyialuminiummo- 
nochlorid, Diisobutylaluminiummonochiorid, Ethylaluminiumsesquichlorid und Ethylahiminiumdichlorid; (c) Al- 
kylaluminiumhydride, z. B. Diethylaluminiumhydrid und Diisobutykliiminiiinmydrid; und (d) Alkylaluminiumalk- 10 
oxide, z.B.DiethyIdiiiniiuumethoxid und Diethylalumimumphenoxid. 

Diese Organoaluminiumverbindungen (a) bis (d) konnen in Combination eingesetzt werden. Beispielsweise 
kann die Kombination aus Triethyl aluminium und Diemylaluminhimethoxid, die Kombination aus Diethyialumi- 
niuramonochlorid und Diethylalununiumethoxid, die Kombination aus Ethylaluminiumdichlorid und Ethylalumi- 
niuradiethoxid, die Kombination aus Triethylaluminium, Diethylaluminiumethoxid und Diemylaluminiummono- 1$ 
chlorid, usw. verwendet werden. 

Zusatzlich k6nnen die organischen Aluminiumverbindungen (a) bis (d) nut Alumoxanen, z. B. Methylalumo- 
xan, Ethylalumoxan und Isobutylalumoxan, kombmiert werden. 

(3) Komponente aus Siliciumverbindung 20 

Die Siliciumverbindung (Komponente (Q), die in der vorfiegenden Erfindung zu verwenden ist, wird durch die 
allgemeine Formel R 4 4_ n Si(OR*)n (in der R 4 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, R s eine Kohlenwasserstoffgrup- 
pe mit 2 oder mehr Kohlenstoffatomen ist und l^n£4) dargestellt Die Anzahl der Kohlenstoffatome in R* 
liegt im allgemeinen im Bereich von 1 bis 30, vorzugsweise von 1 bis 20; und die Anzahl der Kohlenstoffatome in 2s 
R 5 liegt im allgemeinen im Bereich von 2 bis 20, vorzugsweise von 2 bis 10. 

Spezifische Beispiele fflr solche Siliciumverbindungen umfassen: 
Si(OC 2 Hs)«, Si(0-n-C 3 H7)4, SifO-MiH?)* Si(0-n-C4H 9 k Si(0-K^H 9 )4. SifO-s-QHufc Sifp-t-QHgH Si(0-n- 
CeHtsV CHsSi(OCiH5)3. QHsSifpQHsH 01 2 =CH-Si(OC 2 H5)i3, n-C3H 7 Si(OC 2 Hs)3, i-CsHrS^OCjHsJs 
n-COl9Si(OC2H 5 )i n-CsHi 7 Si(OC2H5)3, CeHsSifOCzHs),, (CH^ifOQHs)* (QHshS^OCzHs^ 30 
(CHj-CHJjSifOQHsk (n-CjH^KOCaHj)!, (i-Cs^^ifOQHs)* (CsHsfcSifOQHsk (CHj^O-n-CsH/Jz, 
(CHsfeSifp-i-CjHr)* (CH&SifO-n-QH,)* (CH^O-i-QHjk (CH^O-s-Crffefc (CHO^O-t-CH,)* 
(CH3)jSi(OCjHsX (CH $ )jSi(0-n-C3H,)i (CHsfeSifp-K^X (CHs^O-n-QHjX (Cj^O-i-C^HjX (CHsJsSifO-s- 
C^feX (CH,)jSKO-t-C«H 9 X (C 2 Hs)jSi(OC2H5X (n-CiHs^OCiH,^ (i-CsHs^KOCAX (CsH&Sif^HsX 
(CH 3 )sCSi(CHjXOC2H5)2, (CHj^KCHaXO-n-CjHr^ (CHsJsCSKCHsXO-i-CsH?)* (CH,)jCSi(CH,XO-n- 35 
C4H 9 )2, (CHjHCSKCHsXO-i^HsJa (CHjJsCSKCHjXO-t-C^H,^ (CH^ifCHsXO-n-QHnk 
(CH&CSifCHsXO-n-CeHn)* (CH&^CHsXO-n-Qoft)* (CH 3 )3CSKC 2 H5XOC 2 Hs) 2 , 

(CH3)3CSKn-C3H,XOC2H s )2, (CHj^CSifi-CjHzXOCiHsb (CH&CSifn^^XCK^Hs)* 

(CHa^CSKi-QHsXOCiHsJa (CHj^^s-C^HsXOCzHsfe (CHiJaCSKt-QHsXOCiHsJz, 

(CH 3 ),CSi(n-C 5 HnXOC2Hs)2. (CH J )jCSi(oCsH»XOC 2 H s )2, (C^sCSifn-CeHuXOC^s)* <o 

(CHs)3CSi(c-C6H„XOC2H5)2. (CHjJsCS^CiHjXO-ii-CsHt^ (CHaJsCSifQHsXO-i-QH,)* (CHjJjCS^CjHsXO-n- 
C&h (CHjHCS^QHsXO-M^H^ (Ol&CSitQHsXO-s-QH,)* (CHj^CS^CiHsXO-t-QHs^ 
(CHj^CSiqCzHsXO-n-CeHuJa (Ci^CSi^HsXO-n-CsHtt)* (CHjJjCSifCjHsXO-n-QoHak 

(CH 3 )jCSiCi-C3H7)(0-n-C3H7)2, (CH 3 ) 3 CSi(i-CsH7XO-i-C 3 H7)2, (CHsJsCS^i-C^XO-n-C^QK 

(CHj^CS^i-C^XO-i-CiHgH (CHsJsCSifi-C^XO-s-C^Jfe (CH 3 ) 3 CSiCi-C3H7XO-t<^H 9 ) 2 , «s 

(CHs^CS^i-C^XO-n-CeHjjK (CHs^ifi-C^XO-n^iH^fe (CHsJsCSifi-CsHjXO-n-d^Jz, 
(CH 3 )3CSi(0-n-C3H7XOC2H5)2, (CHjJsCSKO-i-C^XOQHsX (CHs^ifO-n-C+HgXOCzHs)* (CHsfcCS^O-i- 
C4H9XOC2H5X (CH&CSKO-S-QH9XOC2H5X (CHjJjCS^O-t-C^HsXOCjHsfe (CH^CSifO-ttQHuXOQHsk, 
(CH^CSifO-c-CsH,) (OC 2 Hs)2, (QJjCSifp-n-CsH.j)* (CH^CSKO-c-QHnXOC^Hs^ QC#tyS(pCMb 
(i-C^^ifOQHs)* (s-C^^OCkHs)* (neo-CsHnJ^OCiHs)* (c^H&SifpQHsk (c-QHs^O-n- so 
C3H7)* (oCtffcfeStO-n-CA)* (c-CsHs^O-n-CjH,,)!, (c-C s H 9 ) 2 Si(0-n-<iH l 7)2, (c-CeHu^OCjHs^ 
(c-CeHuJjS^O-n-CsHT^ (c-Ctfiu^O-n-C^H,)* (c^Hu^O-n-CjH,,)* (c-CsHu^ifO-n-Ce^)* 
(c^HuJSKCHsX^Hsh, (c^u^CHsXO-n-CjHT^ (HCeHuJSKCH^O-i^H^ (c-C 6 H,,)Si(CH 3 XO-n- 
CsH u )2, (c-CsHu^CHsXO-n-CBHu)* (c-CeHnJSu^HsXOQHs)* (c-CsHiOSifn-C^X^Hs)* 
(c-CsH„)Si(c-CjH 9 XOC2H5)2, (QlWSifCHsXOCtffeXO^Hsk ^5)3081(01^3X0^^7)2, 55 

(C 2 Hs)3CSi(CH3XO-i-C3H7)2, (CjHsJsCS^XO-n-C^l!,^ (^H&CSifCHsXC-i-C^)!, (QH&CSifCHsXO-t- 
CM>h (CzHsfcCSitCHsXO-n-QHu)* (QHsfeCSKOfcXO-n-CgHw)* (QHjJsCSKCHsXO-n-CoHj,^ 
(C2H 5 )CSi(C 2 H 5 XOC 2 Hs)2, (CiHjJsCSifo-C^XOQHs)* (QHsfcCSifi-CsHjXOQHsb 

(C^HsJjCSKn-C^HsXOC^K (CiHsfcCSip-CiHsXOC^Hsk (C^JjCSifS^sXOQHsk 

(C^HjJsCSKt-QHtfOCiHs)* (CjH&CSifn-CsHuXOCzHsfc (CzHshCS^c-CsH^OC^ 60 

^HsJsCS^n-CeHuXOCjHsH (C 2 H 5 ) 3 CSi(c-C 6 HuXOC2H5)2, HCCHj^CHjX^CSKCHsXOC^s)^ 
^CHa^qCHjJzCS^HsXOCzHs)! HJC^J^CHs^Kn-C^XOCjHsXi, 
HCCHjhqCHj^iCi-CsHzXOCzHsH H^Elj^^^Kn-CJisXOCiHsJz, liXCHsX^CHb^qCHs^O-n- 
C 3 H 7 )2, H(CH 3 ) 2 C(CH 3 ) 2 CSi(CH 3 XO-i-C 3 H7) 2 , t^Cft^CHsJ^^CHbXO-n-C^Ig)! 

H(CH 3 ) 2 C(CH 3 ) 2 CSi(C 2 H s XO-n-C 3 H7) 2 , (CHsM^HsJCS^CHsXOQHsK (CHjWQHsJCSitCHjXO-n- 65 
QHjWCHsWQHsJCSKCHsXO-n-C+H,^ (CHsM^HsJCSKQHsXO-n-C^,^ (CH&CSifpQHjfc, 
(CH^CS^O-n-CsH?^ (CHjJjCSitO-i-CsHj)* (CH^CSKO-n-C^^ (CHsJsCSKO-W^ffcJs, (CH^CSifO-t- 
Ctf,)* (CHsJjCSitO-n-CeH,^ (CHsJsCSKO-n-CHK)* (CHbJsCSKO-n-CioHj^ (CHsMCiHsJCSKOCiHs)* 
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(CHW^yCSKO-nJkilTh, (CHjMCaHsJCSiCO-i-CsHzK (CHMCilhycSKO-t^hh, (CH^thyCSKO-i- 
C4H9K (CHaMCaHsJCSKOt-COfe^ (CHiMCaHs^O-i^Huh, (CHa^HsJCSKO-n^Hu), 
(CH 3 )2(C2H5)CSi(0-ii-CioH2i^ (CH 3 XC2H 5 )2CSi(OC2H5)3, (CHsXCiHa^itO-n-CaHz^ (CftXC^HsKSifai- 
CjHtH (CH3XC2Hs)2CSi(0-ii<^H 9 )3, (CHsXCaHj^O-i^^ (CH3XC2H 5 )2CSi(0-t-C4H9)3, 
(CHaXCaHs^lCO-n-CeHia)* (OfcXCjHsJzCSitO-n-QHuJs, (CHsXCjHs^itan^ioHjik 

H(CH 3 )2C(CH3)2CSi(OC2H 5 )3, ^Oh^CH^l^n^i^ HCCHshCCCHsJzCSKO.i-CaHrK 

H(CH 3 )2C(CH3)2CSi(0-n^4H9)3, HCCHs^CHshCSKO-i-QH^ H(CH 3 )2C(CH3)2CSi(0-t-(^H9)3, 
HCCH^CH^KOn-CeHi^ H(CH 3 ) 2 0(CH3) 2 CSi(O.n-C6H l 7)j, HtCft^CHj^KO-n^ioH^ 
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In der Polymerisation von Propylen gemlfi der vorliegenden Erflndung sind die Mengen der Komponenten 
(AX (B) und (Q, die verwendet werden sollen, nicht besonders beschrSnkt, solange die vorteQhaften Effekte der 
vorliegenden Erflndung erzielt werden. Allerdings kdnnen die folgenden Mengen im aHgemeinen verwendet 
werden. Das Molverhaltnis der Komponente (B) zu der Titanverbindung der Komponente (A) bum im Bereich 
zwischen 0,001 und 10 000, vorzugsweise zwischen 1 und 1000, tiegen. Das Molverhaknis der Komponente (Q zu 
der Komponente (B) kann im Bereich zwischen 0 9 001 und 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 10, nodi 
bevorzugter zwischen 0,05 und 2 iiegen. 

Polymerisation von Propylen 

Die Polymerisation von Propylen zur Herstellung des Polypropylens mit niedriger KristaHinitat gem&B der 
vorliegenden Erfindung kann unter Anwendung irgendwelcher Potymerisationstechniken durchgefuhrt werden, 
beispielsweise als Aufschlimmungspolymerisation unter Verwendung eines Kohlenwasserstoffldsungsmittels, 
als losungsmittelfreie Flussigphasenpolymerisation (Polymerisation in Masse), LOsungspolymerisation und Poly- 
merisation in der Dampfphase. Im Fall einer Aufschldmmungspolymerisation kdnnen aliphatische oder aromati- 
sche Ldsungsmittel, z. B. Pentan, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Benzol und Toluol oder Gemische der genannten, 
als Ldsungsmittel verwendet werden. Daruber hinaus kann (fie Polymerisation eine kontinuierliche Polymerisa- 
tion, eine Chargen-Polymerisation, eine Mehrstuf en-Polymerisation oder eine Polymerisation, die den Schritt 
einer Vorpolymerisation beinhaltet, sein. Die Pohymerisationstemperatur kann im allgemeinen im Bereich zwi- 
schen 20 und 200° Q vorzugsweise zwischen 50 und 150* C, Iiegea Der Polymerisationsdruck kann Im Bereich 
zwischen Atmospharendruck und etwa 300 kg/cm 2 , vorzugsweise zwischen Atmosphirendruck und 100 kg/cm 2 , 
sein. Wie bekannt ist, kann Wasserstoff bei der Polymerisation als Molekulargewichts-Modifikationsmittel 
eingesetzt werden. 

Die folgenden Beispiele eriautern die vorliegende Erfindung n£her, sollen sie aber nicht auf diese beschrinken. 
Die folgenden Verfahren und Apparaturen wurden zur Messung der physikalischen Eigenschaften der Poly- 
propylene, die in den Beispielen erhalten wurden, eingesetzt 

MFR 

Apparatur: Apparat zur Messung des SchmelzfluB-Index, hergestellt von Takara Co, Ltd. 
MeBverfahren gemafi JIS-K6758 

cxs 

MeBverfahren: eine Probe (etwa 5 g) wurde genau abgemessen und voDstindig in Xylol (300 ml) bei 140°C 
aufgel6st, dann wurde die Ldsung auf 23° C abgekQhlt und l2Stunden stehengelassen. Danach wurde eine 
Filtration durchgefuhrt und die Feststoffmenge, die im Filtrat aufgelost war, wurde isoliert Das Gewichtsver- 
haitnis des isolierten Feststoffs zur Probe wurde bestimmt 

DifTerential-Scanning-Kalorimeter (DSC) 

Apparatur: DSC-2, hergestellt von PERKIN-ELMER Co, Ltd. 
MeBverfahren: eine Probe (etwa 5 mg) wurde in 3 Minuten bei 200° C geschmolzen, dann wurde die Temperatur 
mit einer Geschwindigkeit von 10 g/min auf 30° C verringert Danach wurde die Temperatur mit einer Ge- 
schwindigkeit von 10 g/min auf 200° C erhdht Auf diese Weise wurde eine Schmelzkurve erhalten; aus der 
Kurve wurde eine endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) bestimmt 

Querfraktionierungs-Chromatograph (CFQ 

Apparatur: Querfraktionierungs-Chromatograph D150A, hergestellt von Mitsubishi Chemical Co, Ltd. 
MeBverfahren: eine Probe Polymerldsung (Ldsungsmittel: o-Dichlorbenzol) wurde einer Tempera turerho- 
hungs-Elutionsfraktionierung (TREF) zugefQhrt, wobei die Temperatur der Ldsung in 24 Stunden von 0°C auf 
140°C erhdht wurde. Auf diese Weise wurde eine Elutionskurve erhalten und daraus das Gewichtsverhaltnis der 
bei einer Temperatur von unter 80° C eluierten Porymerfraktion zu dem Gesamtpolymer bestimmt 

13 C-NMR 

Apparatur: GSX-270, hergestellt von JEOL LTD. 
MeBverfahren: das Protonen-Entkopplungsverfahren wurde bei einer MeBtemperatur von 130°C unter Ver- 
wendung von o-Dichlorbenzol/schweres Benzol als Ldsungsmittel durchgefuhrt, wobei das Gewichtsverhaltnis 
der mmmm-Komponente zu dem Gesamtpolymer bestimmt wurde. 

Beispiei 1 

Herstellung von Komponente (A) 

200 ml dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan wurden in einen ausreichend mit Stickstoff gespulten 
Koiben gefullt, dann wurden 0,4 Mol MgCfe und Ofi Mol Ti(0-n-C4H9) zur I^urchfOhrung der Reaktion bei 95°C 
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fOr 2 Stunden gefQIlL Nach Beendigung der Reaktion wurde die Temperatur des Systems auf 40° C verringert 
Danach wurden 48 ml Methylhydropolysiloxaii (20 Centistoke) in den Kolben gegeben, urn eine Reaktion fiber 
3 Stunden durchzufQhren. Die resultierende f este Komponente wurde mh n-Heptan gewaschen. 

Als nSchstes wurden 50 ml n-Heptan, das in der gleichen Weise wie oben gereinigt worden war, m emen in 
ausreichender Weise mit Stickstoff gespQlten Kolben eingefQhit, danach wurden 0,24 Mol auf M^Atombaas, 
der obigen synthetisierten festen Komponente in den Kolben gegeben. Danach wurden 0,4 Mol SiCU mit 25 ml 
n-Heptan vermischt; das Gemisch wurde Qber einen Zeitraum von 30 Minuten bei 30° C m den Kolben eingelei- 
tet, und das Gemisch wurde bei 70° C 3 Stunden lang reagieren gelassen. Nachdem die Reaktion beendet -war, 
wurde das Reaktionsprodukt mit n-Heptan gewaschen. Danach wurden \fi ml (CH&CSifCHj) (OC 2 Hs)2 als 
Siliciumverbindung in den Kolben gegeben, so daB das Reaktionsprodukt damh in Kontakt gebracht wurde. 
Nachdem der Kontakt hergesteUt worden war, wurde das resultierende Produkt ausreichend mit n-Heptan 
gewaschen, wobei eine Komponente (A) erhahen wurde, die Magnesiumchlorid als Hauptkomponente entbielt 
Der Titangehalt in der Komponente (A) war 23 Gew>%. 

Polymerisation von Polypropyien 

500 ml ausreichend dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan, 125 ml Triethylalumimum als Komponente 
(Bl 203 mg (CH3)3CSi{CH3) (OC 2 H 5 )2 als Komponente (C) und 15 mg der oben hergestellten Komponente (A) 
wurden in einen Stainless-Steel-Autoklaven mit einem Innenvohimen von 1,5 liter, der mit einem RQhrer und 
einem Thermostaten ausgestattet war, gegeben. Danach wurden 60 ml Wasserstoff in den Autoklaven emgelei- 
tet, und es wurden Temperatur und Druck des Systems zur DurchfOhrung der Polymerisation von Propylen 
unter den folgenden Bedingungen erhdht: Polymerisationsdnick = 5 kg/cm 2 G, Polymensationstemperatur « 
75°C und Polymerisationszeit - 2 Stunden. Nach Beendigung der Polymerisation wurde die resultierende 
Potymer-AufscMammung einer Filtration unterzogen, um das Polymer abzutrennen. Danach wurde das Polymer 
getrocknet Als Resultat wurden 289,5 g Polymer erhaltea Aus dem Filtrat wurden (M* g .Polymer erhalten. Das 
erhaltene Polymer hatte eine MFR von 4,5 g/10 min, eine Xylol-Lflslichkeit (OCS) bei 23® C von 2,8 Gew.-%, erne 
Spitzentemperatur (Tmp) von 160,1°C auf einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wurde, bei einer 
Temperatur von unter 80° C eine eluierte Menge von 0,52 Gew.-%, gemessen durch CFC, und eme isotaktische 
Pentad-Fraktion (mmmra) von 96,0%, gemessen durch NMR. 

Beispiel2 
Herstellung von Komponente (A) 

100 ml dehydratisiertes und deoxidiertes Toluol wurden in einen in ausreichender Weise mit Stickstoff gespQl- 
ten Kolben gegeben, dann wurden 20 g Mg(OEt)2 unter Hersteflung einer Suspension m den Kolben eingefQhrt 
Danach wurden 60 ml TiCU in den Kolben gegeben und die Temperatur des Systems yon Raumtemperatw auf 
90° C erhdht Danach wurden 33 ml CeUosolvacetat in den Kolben eingeleitet und die Temperatur auf 100 C 
erhdht, um dann eine 3-stflndige Reaktion durchzufOhren. Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das 
Reaktionsprodukt ausreichend mit Toluol gewaschen. Danach wurden 100 ml TiCU und 100 ml Toluol m den 
Kolben eingeleitet, um eine 3-stiindige Reaktion bei 1 10°C durchzufQhren. Nachdem die Reaktion beendet war, 
wurde das Reaktionsprodukt ausreichend mit n-Heptan gewaschen. . . 

Als nichstes wurden 50 ml n-Heptan, das in der gleichen Weise wie oben gereinigt worden war, m emen m 
ausreichender Weise mit Stickstoff gespttlten Kolben gegeben; dann wurden 5 g der oben genannten syntheti- 
sierten festen Komponente, Q£ ml Drvinyldimethylsilan, 1,1 ml(K:3H 7 )2S<(XiH5^und3^ g^(n-CsHi 3 ^den 
Kolben gegeben, wo sie bei 50°C 2 Stunden lang miteinander in Kontakt gebracht wurden. Danach wurde das 
resultierende Produkt in ausreichender Weise mit n-Heptan unter Hersteflung einer Komponente (A) gewa- 
schen. Der Titangehalt der Komponente (A) war 2,9 Gew.-%. 

Polymerisation von Propylen 

Die Polymerisation von Propylen wurde in der gleichen Weise wie ^eis^ell^^ 
Polymensationstemperatur in 85°C geandert wurde, und daB 27 fi ml (CHs^CHs) (O-n-C^als Kompo- 
nente (C) verwendet wurden. Das Resultat war, daB 301,7 g Polymer erhalten j^ett ™^ 
0£6 g Polymer erhalten. Das Polymer hatte eine MFR von 6,2 g/10 mm, eme Xylol-L6shchkeit (OB) ber 23 C 
von 3,7 Gew.-%, eine Spitzentemperatur (Tmp) von 157"C auf einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten 
worden war, eine bei einer Temperatur von unter 80° C eluierte Menge von 0,67 Gew.-%. gemessen durch 
und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 96,0%, gemessen durch NMR 

Beispiele3bis5 

Unter Verwendung der festen Katalysatorkomponente (Komponente (A)) von Beispiel 1 wurde dieselbe 
Polymerisation wie in Beispiel 1 durchgefOhrt, auBer daB Siliciumverbindungen, wie sie in Tabelle 1 dargestellt 
sind, als die Komponente (C) verwendet wurden. Die Resultate smdinTabefle 1 aufgefuhrt 

Vergleichsbeispiel 1 

Es wurde eine feste Katalysatorkomponente in der gleichen Weise wie in Beispiel 1, auBer daB 
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(CH&CSifCHj) (OCiHsfc als Koraponente (A2) nicht eingesetzt wurde, hergesteUt Die Polymerisation wurde in 
der gleichen Weise wie in Beispiei 1 durchgefQhrt Das Resultat war, daB 168,6 g Polymer erfaahen wurden. Aus 
dem Filtrat wurden 1,10 g Polymer erhalten. Das erhaltene Polymer hatte eine MFR von 7,8 g/10 min, eine 
Xylol-Ldsiichkeit (CXS) bei 23°C von 6,7 Gew.-%, bei einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wurde, eine 
Spitzentemperatur (Tmp) von i52£ 0 Q bei einer Temperatur von unter 180°C eine eluierte Menge von 5 
3£ Gew.-%, gemessen durch CFQ und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 92Xf%, gemessen durch 
NMR. 

Vergleichsbeispiel2 

10 

Unter Verwendung der festen Katalysatorkomponente (Komponente (A)) von Beispiei 1 wurde dieselbe 
Polymerisation wie in Beispiei durchgefQhrt, auBer daB die Komponente (Q {CH&CS^OhXOCiHsh nicht 
verwendet wurde. Das Ergebnis war, daB 234,6 g Polymer erhalten wurden. Aus dem Filtrat wurden 1,20 g 
Polymer erhalten. Das erhaltene Polymer hatte eine MFR von 6,6 g/10 min, eine Xyiol-LdsDchkeh (CXS) bei 
23°C von 5,5 Gew.-%, bei einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wurde, eine Spitzentemperatur (Tmp) 15 
von 154,8° Q bei einer Temperatur von unter 180°C eine eluierte Menge von i50 Gew.-%, gemessen durch CFQ 
und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 93,0%, gemessen durch NMR. 

Vergleichsbeispiel 3 

20 

150 ml dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan wurden in einen ausreichend mit Stickstoff gespfilten 
Kolben gegeben, danach wurden 60 ml TiCU in den Kolben geleitet Anderersehs wurden 120 ml n-Heptan und 
9,5 g Diethyialuininiumchlorid in einen Tropftrichter gefullt Der Kolben wurde auf - 10°C gektthlt; und Diethy- 
laluminiumchlorid wurde tropf enweise fiber einen Zeitraum von 3 Stunden aus dem Tropftrichter zu dem Inhait 
des Kolbens gegeben. Die Reaktion wurde fur eine weitere Stunde bei - 10°C abiaufengelassen. Die Tempera- 25 
tur des Systems wurde dann Qber 1 Stunde auf 65°C erhdht und die Reaktion fur eine weitere Stunde abiaufen- 
gelassen. Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das Reaktionsprodukt in ausreichender Weise mh n-Hep- 
tan gewaschen, wobei eine feste Titantrichlorid-Zusammensetzung erhalten wurde. 

Als nichstes wurde eine gemischte Ldsung aus 250 ml n-Heptan und 100 ml Diisoamylether zu der oben 
erhaltenen Titantridilorid-Zusammensetzung gegeben, urn eine 1-stundige Reaktion bei 35°C durchzuffihren. 30 
Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das Reaktionsprodukt in ausreichender Weise mit n-Heptan gewa- 
schen, Danach wurde eine gemischte Losung aus 250 ml n-Heptan und 120 ml T1CI4 fQr 2 Stunden bei 65*C mit 
dem obigen Reaktionsprodukt in Kontakt gebracht Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das Reaktions- 
produkt in ausreichender Weise mit n-Heptan unter Erhalt einer festen Katalysatorkomponente gewaschea 

Polymerisation von Propylen 

500 ml ausreichend dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan, 500 mg Diethyialuininiumchlorid und 50 mg 
der oben hergestellten festen Katalysatorkomponente wurden in einen Stainiess-Steel-Autoklaven mh einem 
Innenvolumen von 1,5 liter, der nrit einem RQhrer und einem Thermostaten ausgestattet war, gegebea Dann 
wurden 350 ml Wasserstoff in den Autoklaven geleitet und die Temperatur und der Druck des Systems wurden 
zur DurchfQhrung der Polymerisation von Propylen unter den folgenden Bedingungen erhdht: Pohymerisations- 
druck -s 5 kg/cm 2 G, Polymerisationstemperatur « 65° C und Polymerisationszeit - 2 Stunden. Nachdem die 
Polymerisation beendet war, wurde die resultierende Polymer-Aufschldmmung zur Abtrennung des Polymeren 
einer Filtration unterzogen; danach wurde das Polymer getrockne t Das Ergebnis war, daB 79,7 g Polymer 
erhalten wurden. Aus dem Filtrat wurden 23 g Polymer erhalten. Das erhaltene Polymer hatte eine MFR von 
8,1 g/10 min, eine XyioI-L6slichkeit (CXS) bei 23°C von 3,4 Gew.-%, bei einer durch DSC erhaltenen Schmelz- 
kurve eine Spitzentemperatur (Tmp) von 1593° Q eine bei einer Temperatur von unter 80° C eluierte Menge von 
5,1 Gew.-%, gemessen durch CFC und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 91,5%, gemessen durch 
NMR. 

Die Resultate der obigen BeispieleundVergleichsbeispielesindinTabelle 1 aufgefuhrt 
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TabeUel 
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Ti n p 
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% 


c 

Bap. 1 


■Bu OEt 

/ X 
Me OEt 


t*3u OEt 

\/ 

/ \ 
Me OEt 
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1 ■ 
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1 
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\ / 1 
Si 

/ \ 1 
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I) 
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I 
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5,8 


3,2 
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0,71 
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6,7 


152,5 


3,5 
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t-Bu OEt 

Si 

/ \ 
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234,6 


6,6 


5,5 


154,8 


3,5 


93,0 


Vgl.- 
Bsp. 3 






79,7 


8,1 


3,4 


159,8 


5,1 


91,5 



Patentanspruche 

1. Polypropylenharz, das die folgenden physflcalischen Egenschaften hat: 

(1) erne FlieBfahigkeit (MFR) von <U bis 1000 g/10 min, gemessen bei 230°C» unter einer Belastung von 
2,16 kg; 

(2) bei 23°C eine Xylol-L6siichkeh (CXS) von 05 bis 5,0 Gew.-%; 

(3) eine endotherme Hauptspitzentemperatur fTmp) von 153— 163° C, wie sie an einer Schmelzkurve 
bestimmt wird, welche mit einem Differential-Scanning Kalorimeter (DSC) gemessen wurde; 

(4) bei einer Temperatur von unter 80° C eine eluierte Menge von tifll bis 3fi Gew.-%, gemessen mit 
einem Querfi^ktionierungs-Chromatograph (CFC); und 
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(5) eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 92fl bis 98,0 Gew.-%, gemessen durch l3 C-NMR 
2 Verfahren zur Herstellung eines Polypropyienharzes nach Anspruch 1, das den Schritt eines Pofymerisie- 
rens von Propyien in Gegenwart eines KataJysators umfaflt, wefcher die Kombination der folgenden 
Komponenten (A), (B) und (C) enthah: 

Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die durch Inkontaktbringen einer Komponente (Al-X 5 
welche eine feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentieUe Komponenten 
enthalt, mit einer Komponente (A2% welcbe eine Komponente aus einer Silkiumverbindung ist, die durch 
die aflgemeine Formel ^R^-mSitOR 3 ^! (in der R 1 eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoff- 
gruppe ist oder eine cydische aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoff gruppe, 
die cfieselbe wie R l oder von dieser verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasser- io 
stoffgruppe ist; R 3 eine Kohlenwasserstoff gruppe mit zwei oder mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 < m < 
3) dargestellt wird; 

Komponente (B): eine Komponente aus einer Organoaluminiumverbindung; 

Komponente (Q: eine Komponente aus einer Siliciumverbindung, die durch die aflgemeine Formel 
R 4 4- D Si(OR 5 )n (in der R 4 eine Kohlenwasserstoff gruppe ist, R 5 eine Kohlenwasserstoff gruppe mit 2 oder is 
mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 ^ n £ 4) dargestellt wird 
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